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Zusammenfassung
Die Kernenergie leistet in vielen Industriestaaten einen substanziellen Beitrag zur Energiever-
sorung. Der derzeit vorherrschende Brennstoffzyklus basiert dabei auf dem Einsatz von angereicher-
tem Uranbrennstoff, der aufgrund seines 238U-Gehaltes Plutonium erzeugt. Unter Gesichtspunkten
der langfristigen Entsorgung ist Plutonium besonders problematisch, so dass das Recycling eine
sinnvolle Option darstellt.
In dieser Arbeit wird zuna¨chst eine Methode zur Simulation von Brennelement und Reaktorkern-
geometrien in ho¨chster o¨rtlicher Auflo¨sung vorgestellt und validiert. Diese Methodik wird dann zur
Untersuchung innovativer, uranfreier Brennstoffe zur Vernichtung von Plutonium eingesetzt. Als
Brennstoffe werden dabei die bereits heute im Einsatz befindlichen Uran/Plutonium Mischoxid
Brennstoffe (MOX), auf Thorium basierende Brennstoffe sowie sogenannte Inert Matrix Fuels auf
Molybda¨nbasis untersucht. Fu¨r die Untersuchungen liegt der Fokus auf den Transmutations- und
Sicherheitseigenschaften. In einer ersten Stufe werden die Brennstoffe als einzelne Brennelemente
betrachtet. In einer zweiten Stufe wird dann der Einsatz in einem Reaktorkern untersucht, der zu
Zweidritteln mit klassischem Uran- und einem Drittel mit innovativem Brennstoff beladen ist.
Die Untersuchungen zeigen, dass uranfreie Brennstoffe Plutonium deutlich effizienter umwandeln
ko¨nnen als bislang bestehende MOX-Brennstoffe. Wa¨hrend klassische MOX-Brennstoffe ca. 25%
bis 30% des Plutoniums nicht spalten sondern lediglich in ho¨here Aktiniden umwandeln, liegt diese
Quote bei den innovativen Brennstoffen bei nur ca 10%. Dadurch dass klassische MOX Brennstoffe
noch Uran beinhalten wird der Plutoniumumsatz je erzeugter Energie durch die in situ Bruteffekte
weiter reduziert.
Die Untersuchungen im Reaktorkern haben gezeigt, dass mit dem Einsatz von einem Drittel heu-
tiger MOX-Brennstoffe kein Nettoumsatz an Plutonium u¨ber den gesamten Reaktorkern erzielt
werden kann. Der Plutoniumumsatz einer Beladung mit Thorium/Plutonium Brennstoff vernich-
tet ungefa¨hr die halbe Produktion eines reinen Urankerns. Fu¨r den IMF-Brennstoff betra¨gt diese
Quote ungefa¨hr 75%.
In Hinsicht auf die Sicherheitseigenschaften zeigen die uranfreien Brennstoffe vergleichbare Re-
sultate wie die heute bereits im Einsatz befindlichen MOX-Brennstoffe. Untersucht werden die
Borwirksamkeit, der Voidkoeffizient sowie der Dopplerkoeffizient. Fu¨r alle 3 zeigen die Brennstoffe
zu jedem Zeitpunkt ein deutlich negatives Feedback.
II
Abstract
Nuclear power plants contribute a substantial part to the energy demand in industry. Today the
most common fuel cycle uses enriched uranium which produces plutonium due to its 238U content.
With respect to the long-term waste disposal Plutonium is an issue due to its heat production and
radiotoxicity.
This thesis consists of three main parts. In the first part the development and validation of a
new code package MCBURN for spatial high resolution burnup simulations is presented. In
the second part several innovative uranium-free and plutonium-burning fuels are evaluated on
assembly level. Candidates for these fuels are a thorium/plutonium fuel and an inert matrix fuel
consisting of plutonium dispersed in an enriched molybdenium matrix. The performance of these
fuels is evaluated against existing MOX and enriched uranium fuels considering the safety and
transmutation behaviour. The evaluation contains the boron efficiency, the void coefficent, the
doppler coefficient and the net balances of every radionuclide. In the third part these innovative
fuels are introduced into a German KONVOI reactor core. Considering todays approved usage of
MOX fuels a partial loading of one third of innovative fuels and two third of classical uranium
fuels was analysed.
The efficiency of the plutonium depletion is determined by the ratio of the production of higher
isotopes compared to the plutonium depletion. Todays MOX-fuels transmutate about 25% to 30%
into higher actinides as Americium or Curium. In uranium-free fuels this ratio is about 10% due
to the lack of additional plutonium production.
The analyses of the reactor core have shown that one third of MOX fuel is not capable of a
net reduction of plutonium. On the other hand a partial loading with thorium/plutonium fuel
incinerates about half the amount of plutonium produced by an uranium only core. If IMF is used
the ratio increases to about 75%. Considering the safety behavior all fuels have shown comparable
results.
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1 EINLEITUNG
1 Einleitung
Der Wohlstand in Europa ist seit Ende des zweiten Weltkrieges um ein Vielfaches gestiegen. Basis
dieser Entwicklung ist die Verfu¨gbarkeit einer zuverla¨ssigen und bezahlbaren Infrastruktur, die
es ermo¨glicht, Entwicklung und Produktion von Wirtschaftsgu¨tern, sowie die Bereitstellung von
Dienstleistungen wirtschaftlich zu gestalten. Neben Verkehrsinfrastrukturen und Komunikations-
systemen kommt dabei der zuverla¨ssigen Versorgung mit Wasser und Energie eine herausragende
Bedeutung zu.
Betrachtet man den Themenkomplex der Energieversorung ist allerdings festzustellen, dass jede
Form der Energiegewinnung einen Eingriff in die Umwelt bedeutet. Im Falle der Kernenergie sind
diese Auswirkungen allerdings aufgrund der lang anhaltenden Radioaktivita¨t der Reststoffe aus
dem Betrieb kerntechnischer Anlagen von langer Dauer.
Um die potenziellen Gefahren fu¨r die Umwelt, die von diesen Abfa¨llen ausgeht, zu minimieren,
sind daher neue Entsorgungskonzepte notwendig. Dabei zeigt ein Blick auf die Details der Rest-
stoffe, dass diese sich in verschiedene Klassen von Abfa¨llen einstufen lassen. Werden die besonders
langlebigen und problematischen Abfa¨lle einer gesonderten Behandlung zugefu¨hrt, la¨sst sich die
potenzielle Belastung der Umwelt deutlich reduzieren.
Ein Ansatz zur Reduktion dieser Belastungen ist die Vernichtung des in Reaktoren entstehenden
Plutoniums zur Energiegewinnung. Plutonium ist aus verschiedenen Gru¨nden fu¨r die Endlagerung
ein problematisches Element. Das hauptsa¨chlich erbru¨tete Isotop 239Pu hat eine Halbwertszeit von
mehr als 24, 000 a, so dass ein sicherer Einschluss fu¨r geologische Zeitra¨ume nachgewiesen wer-
den muss. Des Weiteren ist es ein Alphastrahler mit hoher Energie, der somit eine nennenswerte
Wa¨rme produziert. Dies ist fu¨r den Langzeitsicherheitsnachweis eines potenziellen Endlagers ei-
ne weitere Herausforderung, da das umgebende Gestein auf diese Wa¨rme reagiert, insbesondere
falls in Salzformationen eingelagert werden sollte. Aus diesem Grund ist Plutonium priorita¨r zu
betrachten, wenn die Optionen alternativer Entsorgungskonzepte ero¨rtert werden.
Eine Mo¨glichkeit, große Teile des Plutoniums zu vernichten, ist ein erneuter Einsatz in bestehenden
Kernkraftwerken. Allerdings ist dafu¨r die Entwicklung neuer Brennstoffkreisla¨ufe notwendig, die
besonderen Anforderungen in Punkto Sicherheit genu¨gen. Wird bei diesen Brennstoffen gleichzeitig
auf den Einsatz von Uran verzichtet, wird die Produktion von frischem Plutonium unterbunden
und der Nettoeffekt fu¨r die Entsorgung noch weiter versta¨rkt.
Neben der Bedeutung des Plutoniums fu¨r die Endlagerfrage gibt es ein weiteres Argument fu¨r die
weitere Nutzung im Reaktor. Unter Gesichtspunkten der langfristigen Versorgungssicherheit wird
die Frage, wie lange die Uranvorra¨te noch anhalten werden, ausgiebig diskutiert. Eine Nutzung
des Plutoniums aus abgebrannten Brennelementen fu¨r neue Brennstoffe ermo¨glicht es, das Uran
effizienter auszunutzen und die Reichweite der weltweiten Rohstoffreserven deutlich zu erho¨hen.
Die Dualita¨t des Plutoniums, einerseits ein fu¨r die Endlagerung problematisches Element zu sein
und andererseits als spaltbares Material eine Energiequelle darzustellen, erfordern eine Erweiterung
des bisherigen Brennstoffkreislaufes. Neue Alternativen zu den bestehenden Brennstoffkonzepten
ko¨nnen in Hinblick auf die Effizienz des Plutoniumabbaus, der Urannutzung, der Endlagersicher-
heit, der dabei entstehenden Abfa¨lle und der Betriebssicherheit im Reaktor gegenu¨ber bestehenden
Systemen verbessert werden.
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Fu¨r die Nutzung von Plutonium in Brennstoffen fu¨r Leichtwasserreaktoren gibt es verschiedene
Konzepte. Derzeit ist der Einsatz in sogenannten Mischoxid-Brennelementen, kurz MOX, etabliert.
Bei diesen wird aus der Wiederaufarbeitung gewonnenes Plutoniumoxid zusammen mit Uranoxid
aus Natururan zu neuen Brennsta¨ben verarbeitet und anschließend im Reaktor eingesetzt. Al-
ternativen zu diesem Konzept basieren darauf, die Brennstoffmatrix Uran gegen eine Alternative
auszutauschen. Dabei ist zwischen den sogenannten Inert-Matrix-Fuels (IMF) und thoriumbasier-
ten Konzepten zu unterscheiden. ::TODO:: Literatur
Bei den auf Thorium basierenden Varianten wird Uran durch Thorium ersetzt. Thorium hat ge-
genu¨ber Uran einige Vorteile. Einer davon ist die Verfu¨gbarkeit, da in der Erdkruste Thorium ca.
viermal ha¨ufiger vorkommt als Uran. Der andere ist, dass es als Brutmaterial kein 239Pu sondern
233U erzeugt. Dieses ist ebenso als neuer Brennstoff einsetzbar, produziert aber keine weiteren
ho¨heren Aktinide, deren Bedeutung fu¨r die Endlagerung in den ersten 1,000 Jahren noch gravie-
render ist als die des Plutoniums.
Alternativ zum Thorium ko¨nnen auch IMF-Brennstoffe eingesetzt werden. Die Grundidee die-
ser Brennstoffe ist, dass die keramische oder metallische Matrix kein Brutmaterial beinhaltet,
so dass eingesetztes Plutonium effizient vernichtet werden kann. Hierzu gibt es eine Reihe von
Vorschla¨gen und Varianten, deren neutronenphysikalische Effizienz untersucht wurden. Die ver-
wendeten Matrizen ko¨nnen hinsichtlich der Wa¨rmeleitfa¨higkeit, der Spaltproduktru¨ckhaltung und
des neutronischen Einflusses optimiert werden.[10][21][24]
Sehr ausfu¨hrliche Untersuchungen der Mo¨glichkeiten eines Th/Pu-Brennstoffes sind beispielsweise
von Bodewig[5] in seiner Dissertation und im Rahmen des Thorium-Fuel-Cycle Projektes durch-
gefu¨hrt worden. Dabei konnte gezeigt werden, dass sich Abbra¨nde bis 60MWd/kgHM fu¨r solche
Brennstoffe realisieren lassen. Des Weiteren wurde gezeigt, dass die Sicherheitseigenschaften ver-
gleichbar mit denen von Uranbrennstoffen sind. Dabei wurden Untersuchungen in einem Viertel-
Reaktorkern durchgefu¨hrt, der aussschließlich mit thoriumbasiertem Brennstoff beladen wurde.
Fu¨r einen 4-Batch-Kreislauf mit einem Zielabbrand von 60 MWd/kgHM ist demnach ein An-
teil von 8.1% spaltbarem Material im Thoriumbrennstoff notwendig. Fu¨r Uranbrennstoffe ist die
derzeit maximal genehmigte Anreicherung im Vergleich dazu 5%.[5][12]
Der Einfluss verschiedener Plutoniumgehalte und insbesondere der Moderationsverha¨ltnisse wur-
den am Massachusetts Institute of Technology untersucht. Bei den Analysen wurde außerdem
beru¨cksichtigt, dass Thoriumbrennstoffe unter Proliferationsaspekten zu betrachten sind. Zu die-
sem Zweck wurden die Analysen ebenfalls fu¨r denaturierte Brennstoffe mit einem Urananteil von
15% durchgefu¨hrt. Dabei wurde gezeigt, dass diese Denaturierung die Plutoniumumwandlung ana-
log um 15% reduziert. In einem weiteren Schritt wurde dann gepru¨ft, in wiefern sich solche Brenn-
stoffe auch zur Vernichtung von minoren Aktiniden einsetzen lassen. Dabei hat sich gezeigt, dass
nur bei sehr großen Moderator - Brennstoffverha¨ltnissen Nettoeffekte erzielt werden ko¨nnen.[26]
Zum Stand der Implementierung eines Thoriumzyklus hat die IAEA im Jahr 2005 einen ausfu¨hr-
lichen Bericht vero¨ffentlicht. Dabei wird insbesondere auf die technischen Herausforderungen, die
noch zu lo¨sen sind, eingegangen. Dies betrifft nicht die neutronenphysikalischen Fragestellungen,
sondern insbesondere die Herstellung und Wiederaufarbeitung von auf Thoriumoxid basierenden
Brennstoffen. Daher wird neben dem geschlossenen Brennstoffkreislauf auch eine offene Variante
diskutiert, die ohne Wiederaufarbeitung auskommt.[12]
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Im Bereich der IMF-Brennstoffe ist die Forschung ju¨nger als bei thoriumbasierten. In den letz-
ten 10 Jahren wurden jedoch sehr intensive Untersuchungen durchgefu¨hrt, um diese Brennstoffe
auf ihre Tauglichkeit zu u¨berpru¨fen. Teil dieser Anstrengungen war unter anderem ein Bestrah-
lungsexperiment am Forschungsreaktor Halden mit einem IMF-Brennstoff aus einer stabiliserten
Yttrium-Zirkondioxid-Matrix. Die bei diesem Bestrahlungsexperiment gewonnenen Daten werden
unter anderem zur Anpassung der, existierenden, thermo-mechanischen Modelle eingesetzt.[10]
Aufbauend auf den vielversprechenden Ergebnissen dieses Bestrahlungsexperimentes wurden aus-
giebige Untersuchungen zu den erreichbaren Transmutationsraten in einer so gewa¨hlten Matrix
durchgefu¨hrt. Dabei wurde sowohl der Einsatz von reinem Plutonium als auch der einer Mischung
aus Plutonium und minoren Aktiniden betrachtet, mit dem Ergebnis, dass sich sehr große Teile
des Plutoniums vernichten lassen.[11]
Wie bereits beschrieben wurde, kann die Nutzung alternativer Brennstoffkreisla¨ufe in den kom-
menden Jahren attraktiver werden. Daher sollen im Rahmen dieser Arbeit verschiedene alternative
Konzepte mit den derzeit verfu¨gbaren Brennstoffvarianten verglichen und bewertet werden.
In einem ersten Schritt war eine geeignete Simulationsmethodik fu¨r die anstehenden Aufgaben
zu entwickeln und zu qualifizieren. Da die verfu¨gbaren Abbrandprogramme keine ausreichend
hohen ra¨umlichen Auflo¨sungen zur Verfu¨gung gestellt haben, wurde zuna¨chst eine neue Kopp-
lung MCBURN zur Durchfu¨hrung zeitlich und ra¨umlich hochaufgelo¨ster Abbrandberechnungen
entwickelt. Dabei wurde besonderen Wert auf eine Kompatibilita¨t mit den in Ju¨lich beheima-
teten Supercomputern gelegt. Die Validierung dieser Kopplung erfolgte dann zuna¨chst anhand
einiger Code-to-code Vergleiche sowie der Teilnahme an einem experimentellen Benchmark, bei
dem ein Thorium/Plutonium-Teststab unter realen Bedingungen in einem Kernkraftwerk bestrahlt
wurde.[28]
Im Anschluss an die Qualifizierung von MCBURN sind die Untersuchungen alternativer Brenn-
stoffkreisla¨ufe durchzufu¨hren. Die Brennstoffe der Wahl sind in diesem Falle Mischoxid-Brennstoffe
aus Thorium und Plutonium, sowie sogenannte Inert Matrix Fuels (IMF) auf Basis von abgerei-
chertem Molybda¨n und Plutonium. Thorium als mo¨gliche Brennstoffoption wird seit vielen Jahren
untersucht. Hierzu gibt es bereits vielversprechende Ansa¨tze. Die Erfahrung mit IMF Brennstoffen
reicht nicht soweit zuru¨ck, aber auch hier zeigen sich insbesondere aufgrund der hohen Wa¨rme-
leitfa¨higkeit der Matrix Vorteile gegenu¨ber den keramischen Brennstoffkonzepten wie beispielsweise
Urandioxid.
Zuna¨chst wird das Verhalten der gewa¨hlten Brennstoffvarianten auf Brennelementebene unter-
sucht, d.h. dass das Verhalten innerhalb eines Brennelementes mit reflektierenden Randbedingun-
gen untersucht wird. Diese Modellkomplexita¨t erlaubt es in vertretbaren Zeitra¨umen aussagekra¨fti-
ge Ergebnisse zu erzielen, so dass die Mo¨glichkeit fu¨r Parameterstudien besteht. Dabei wird auf
drei Aspekte ein besonderes Augenmerk gelegt:
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• Sicherheitsverhalten
• Abbrand und Transmutationsverhalten
• Verlauf der Reaktivita¨t wa¨hrend des Abbrandes
Das Sicherheitsverhalten der Brennstoffe wird anhand von Reaktivita¨tskoeffizienten bewertet. Un-
tersucht werden Doppler-, Void- und Borkoeffizient zu verschiedenen Zeitpunkten des Abbrand-
zyklus (vgl. Kap. 2.2). Diese erlauben Aussagen u¨ber die Betriebsstabilita¨t der Brennstoffe sowie
deren Sto¨rfallverhalten. Zur Berechnung dieser Koeffizienten werden die jeweiligen Modelle ent-
sprechend angepasst.
Der Aspekt
”
Abbrand und Transmutationsverhalten“befasst sich mit der Entwicklung des Isoto-
penvektors im Laufe des Abbrandzyklus. Wie in Kapitel 2.3 diskutiert wird, wirken sich die in
abgebrannten Brennelementen vorkommenden Isotope im Endlager unterschiedlich aus. Es stellt
sich heraus, dass die Transurane (TRU) fu¨r die Endlagerung besonders kritisch sind. Daher werden
die Entwicklung des Plutoniumvektors sowie die absoluten Umsa¨tze fu¨r Plutonium und Minore
Aktiniden (Neptunium, Americium, Curium) im Detail betrachtet.
Der Verlauf der Reaktivita¨t wa¨hrend des Abbrandes ist ein wichtiger Aspekt, weil damit die fu¨r
den geplanten Betrieb no¨tige initiale Spaltstoffmenge bestimmt werden kann. Enthalten die Brenn-
stoffe nicht ausreichend spaltbares Material, ko¨nnen die von der Energiewirtschaft angestrebten
Zyklusla¨ngen nicht erreicht werden.
Die zuvor genannten Analysen sind fu¨r den Uranzyklus, klassische Mischoxid(MOX)-Brennelemente
aus Uran und Plutonium sowie Thorium-Plutonium- und IMF-Konfigurationen durchzufu¨hren. Die
Uran- und MOX-Brennelemente werden untersucht um eine Vergleichsgrundlage bzw. Referenz fu¨r
die innovativen Brennstoffe zu erhalten. Das bedeutet, dass die selben Simulationsbedingungen wie
Zyklusla¨nge, Leistung oder Borsa¨urekonzentration sowohl fu¨r die Referenz- als auch die alternati-
ven Brennstoffe gelten. Bei allen plutoniumhaltigen Brennstoffen wird vor allem der Einfluss des
anfa¨nglichen Plutoniumvektors weitergehend untersucht, um den Aspekt der mehrfachen Rezy-
klierung diskutieren zu ko¨nnen. Anschließend wird fu¨r ein ausgewa¨hltes Szenario eine umfassende
und detaillierte Analyse des vollta¨ndigen Reaktorkerns fu¨r einen Zyklus durchgefu¨hrt.
Im Anschluss an die Untersuchungen auf Brennelementebene wird das Verhalten der innovati-
ven Brennstoffe in einem vollsta¨ndigen Reaktorkern untersucht. Dies wird unter Beru¨cksichtigung
der Symmetrien mit Hilfe eines Viertelkernmodells erreicht. Erstes Ziel ist dann, fu¨r jedes der
Brennstoffkonzepte einen Gleichgewichtskern zu ermitteln. Dabei wird fu¨r die plutoniumhaltigen
Brennstoffe ein Beladungsschema angenommen, bei dem zwei Drittel der Brennelemente weiter-
hin aus klassischem Uranbrennstoff bestehen und das letzte Drittel dementsprechend aus MOX-,
Th/Pu oder IMF-Brennstoff. Nach Ermittlung des Gleichgewichtskerns werden fu¨r diesen viel-
fache Simulationsrechnungen zur Bestimmung der Sicherheits- und Transmutationseigenschaften
durchgefu¨hrt.
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2 Grundlagen
2.1 Grundlagen der Kernspaltung
Fu¨r das weitere Versta¨ndnis dieser Arbeit sind einige Grundlagen der Kernphysik unabdingbar.
Von besonderem Interesse sind dabei zuna¨chst die im Reaktor stattfindenden Prozesse, die die
Atomkerne vera¨ndern. Sie lassen sich in zwei Klassen einteilen. Auf der einen Seite stehen die
natu¨rlichen radioaktiven Zerfallsprozesse, auf der anderen die neutroneninduzierten Effekte.
Die natu¨rliche Radioaktivita¨t la¨sst sich in verschiedene Gruppen einteilen. Fu¨r die Geschehnisse
im Reaktor sind vor allem der Alpha- und Betazerfall sowie die Abregung angeregter Kernzusta¨nde
bedeutsam. Der Alphazerfall ist der dominante Prozess bei besonders schweren Atomkernen. Fu¨r
Atomkerne jenseits der Grenze von 209 Kernbausteinen ist die Bilanz der Bindungsenergie gu¨nstig,
wenn ein Heliumkern abgestrahlt wird. Dies fu¨hrt zu einer Verringerung der Kernmasse von 4 u,
da 2 Protonen und 2 Neutronen ausgestoßen werden. Da bei diesem Prozess eine Potenzialbarriere
mittels des quantenmechanischen Tunneleffekts u¨berwunden werden muss, sind die Halbwertszei-
ten des Alphazerfalls in der Regel relativ groß. Das 232Th hat beispielsweise eine Halbwertszeit
von 1.4 ·1010 a. Da der Alphazerfall in der Regel ein 2 Teilchenprozess ist, bei dem eine bestimmte
Energie freigesetzt wird, hat jedes so zerfallende Radionuklid eine spezifische Alphaenergie. Diese
liegt typischerweise im Bereich von einigen MeV .
Der Betazerfall existiert aufgrund des selben physikalischen Pha¨nomens. Die in einem Atomkern
gespeicherte Energie ha¨ngt von der Zahl seiner Protonen und Neutronen ab. Da fu¨r diese Bindungs-
energie konkurrierende Effekte existieren, insbesondere die starke Kernkraft sowie die in diesem
Fall abstoßende elektromagnetische Kraft, ist das Verha¨ltnis der Protonen zu Neutronen eben-
falls eine Einflussgro¨ße auf die Bindungsenergie. Wenn das Verha¨ltnis von Neutronen zu Protonen
nicht ideal ist, kann die so gespeicherte u¨berschu¨ssige Energie u¨ber den Betazerfall, ein Prozess
der schwachen Kraft, abgegeben werden. Dabei wandelt sich je nach Verha¨ltnis ein Neutron in ein
Proton um oder vice versa. Bei diesem Prozess wird dann ein Elektron oder Positron abgestrahlt
und zwecks Leptonenzahlerhaltung ein entsprechendes Neutrino oder Antineutrino. Das Verha¨lt-
nis von Neutronen zu Protonen, die einen stabilen Zustand bedeuten ist allerdings nicht konstant.
Wa¨hrend fu¨r leichte Elemente das Verha¨ltnis nahe bei 1:1 liegt (vgl. 42He), ist es fu¨r schwere Kerne
erforderlich, mehr Neutronen als Protonen in den Kern einzubauen. Ein Beispiel fu¨r einen schweren
stabilen Zustand ist das Bleiisotop 20882Pb. Mit 124:82 liegt das Verha¨ltnis zwischen Neutronen und
Protonen nahe an 1.5:1. Wird ein schwerer Kern gespalten, sorgt dies dafu¨r, dass im Vergleich zu
einem stabilen Zustand zu viele Neutronen enthalten sind. Aus diesem Grund ist der β−-Zerfall,
der ein Elektron abstrahlt, der im Reaktor vorherrschende Prozess.
Die Grundlage fu¨r die zivile Nutzung der Kernenergie stellt allerdings der Prozess der Kernspaltung
dar. Dabei wird ein spaltbarer Kern, beispielsweise 235U, von einem Neutron getroffen und dadurch
in einen instabilen Zwischenzustand versetzt. Dieser bricht dann in den meisten Fa¨llen in sehr
kurzer Zeit (< 1 · 10−8 s) in Spaltfragmente sowie zwei bis drei Neutronen auseinander (vgl.
Abb. 2.1). Die wa¨hrend der Spaltung freiwerdenen Neutronen ermo¨glichen den Aufbau einer sich
selbsterhaltenen Kettenreaktion, d.h. es werden jederzeit soviele Neutronen neu produziert wie
durch Absorbtion verloren gehen.
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Abb. 2.1: Schematisches Drei-Phasen-Modell der Kernspaltung[9]
Der Zustand der Kettenreaktion im Reaktor wird u¨ber die Multiplikationskonstante keff beschrie-
ben. Sie ist definiert u¨ber die Beziehung 2.1. In einem kritischen Reaktor ist die Anzahl der Neu-
tronen in zwei aufeinander folgenden Zyklen identisch, wodurch keff = 1 gilt. Fu¨r Werte kleiner 1
kommt die Kettenreaktion und somit die Spaltleistung zum Erliegen. Fu¨r Werte gro¨ßer 1 nimmt
sie dagegen deutlich zu.
keff =
Anzahl der Neutronen der Generation (i+ 1)
Anzahl der Neutronen der Generation i
(2.1)
Die Berechnung der Multiplikationskonstante kann u¨ber die sogenannte 4-Faktoren-Formel, vgl.
Gleichung 2.2, erfolgen. Dabei beschreibt  den Schnellspaltfaktor, der angibt wieviele Neutro-
nen aus Spaltprozessen schneller Neutronen entstehen. Ein typischer Wert fu¨r  liegt bei ca 1.03.
Wa¨hrend der Moderation zu thermischen Energien ko¨nnen Neutronen in Resonanzen des Brutstof-
fes verloren gehen. Die Wahrscheinlichkeit, dass thermische Neutronenergien erreicht werden ohne
dass es zu einem Neutroneneinfang kommt wird mit p, der Resonanzentkommwahrscheinlichkeit
bezeichnet. Nicht alle der thermischen Neutronen fu¨hren jedoch zu einer Spaltung, sondern manche
ko¨nnen auch in Absorbern, Moderator oder A¨hnlichem verloren gehen. Der Anteil der Neutronen,
die wieder zu einer Spaltung fu¨hren wird mit der thermischen Nutzung f bezeichnet. η bezeichnet
abschließend die Anzahl der je Spaltung frei werdenen Neutronen.[33]
keff =  · p · f · η (2.2)
Die wa¨hrend der Spaltprozesse freigesetzten Neutronen sind nicht alle sofort verfu¨gbar. Ein kleiner
Anteil β wird mit einer Verzo¨gerung von Mili- bis hin zu einigen Sekunden aus Spaltprodukten
emittiert. Diese Neutronen sind die Grundlage der zivilen Nutzung der Kernenergie, da ohne sie die
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Regelung eines Reaktors nicht mo¨glich wa¨re. Der Anteil β ist vom zu spaltenen Nuklid abha¨ngig,
fu¨r 235U gilt ca. β = 0.7%. [29][17]
Ist die Kritikalita¨t keff > 1, wird zwischen zwei verschiedenen Zusta¨nden unterschieden. Im Falle
von keff < 1+β ist das System verzo¨gert u¨berkritisch, andernfalls prompt u¨berkritisch. Im verzo¨gert
u¨berkritischen Fall steigt die Leistung des Systems langsam und die Reaktorperiode zwischen zwei
Neutronengenerationen betra¨gt mehrere Sekunden. Im prompt u¨berkritischen Fall hingegen sinkt
die Reaktorperiode auf weniger als 10−4 s ab, so dass die Leistung binnen Sekundenbruchtei-
len exponentiell steigt. Eine solche prompte U¨berkritikalita¨t hat bei der Reaktorkatastrophe von
Tschernobyl zu einer Leistungsexkursion und somit zur Zersto¨rung des Reaktors gefu¨hrt.
(a) fu¨r 235U und drei unterschiedliche Neutronenenergien (b) fu¨r thermische Neutronen fu¨r unterschiedliche Nuk-
lide
Abb. 2.2: Relative Massenverteilung der Spaltfragmente aus Daten der ENDF/B-VII.0 [23]
Die in einem Kernspaltungsprozess entstehenden Spaltprodukte sind nicht vorhersagbar, sondern
unterliegen einem statistischen Prozess. Die Atommasse der Spaltprodukte folgt jedoch einer Ver-
teilung, die fu¨r das Beispiel der Spaltung von 235U in Teilabbildung 2.2 a) dargestellt ist. Die
Verteilung der Spaltprodukte ist nicht nur von der Energie des spaltenden Neutrons, sondern auch
von dem zu spaltenden Kern abha¨ngig. In Teilabbildung b) wird die Abha¨ngigkeit der Verteilung
vom spaltbaren Kern dargestellt. Es zeigt sich, dass das schwerere Maxima sowohl fu¨r die Uran- als
auch Plutoniumnuklide bei ca. 142 u liegt. Dagegen verschiebt sich das Maximum der leichteren
Kerne entsprechend der Massendifferenz zwischen den spaltbaren Nukliden.
Neben der Kernspaltung spielt fu¨r das Versta¨ndnis des Reaktorbetriebes ein weiterer neutronen-
induzierter Prozess eine zentrale Rolle. Dabei wird das Neutron von einem Atomkern absorbiert
und in den Kern dauerhaft eingebaut. Dadurch ko¨nnen Nuklide entstehen, die wiederum spalt-
bar sind. Ausgangsnuklide, die zu einem spaltbaren Nuklid fu¨hren, werden daher oft als Brutstoff
bezeichnet. In Abbildung 2.3 ist ein Ausschnitt der Karlsruher Nuklidkarte dargestellt. Die zwei
wichtigsten Brutstoffe in der Reaktortechnik sind die Radionuklide 232Th und 238U. Das Thorium
produziert u¨ber die Brutkette 2.3 den Spaltstoff 233U. Fu¨r das Uran gilt die Brutkette 2.4, an
deren Ende 239Pu steht.
232Th +1 n −→233 Th β−−−−−−−−−→
T1/2=22.3 min
233Pa
β−−−−−−−−→
T1/2=27.0 d
233U (2.3)
7
2 GRUNDLAGEN
Abb. 2.3: Ausschnitt aus der Karlsruher Nuklidkarte[32]
238U +1 n −→239 U β−−−−−−−−−→
T1/2=23.5 min
239Np
β−−−−−−−−→
T1/2=2.117 d
239Pu (2.4)
Das Radionuklid 239Pu ist zwar spaltbar, fa¨ngt aber zu einem gewissen Teil auch Neutronen ein
ohne einen Spaltprozess durchzufu¨hren. Dadurch entstehen im Laufe des Reaktorbetriebs noch
weitere ho¨here Isotope, auf deren Bedeutung in Kapitel 2.3 eingegangen wird.
2.2 Reaktivita¨tskoeffzienten als Sicherheitsparameter
Die Sicherheit kerntechnischer Anlagen muss immer das oberste Handlungsprinzip sein. Zur Be-
wertung der Sicherheit ist es allerdings erforderlich, Einflussgro¨ßen zu definieren um sie vergleichen
zu ko¨nnen.
Im Bereich der nuklearen Kettenreaktion findet diese Quantifizierung von Kennzahlen auf Basis
der Kritikalita¨t statt. Findet eine Vera¨nderung der Systemparameter im Reaktorkern statt, muss
die Ru¨ckkopplung auf die Kettenreaktion quantifiziert werden. Diese Aufgabe u¨bernehmen die so-
genannten Reaktivita¨tskoeffizienten. Typische Einflu¨sse sind die Vera¨nderung der Ku¨hlmitteldichte
in Folge einer Leistungssteigerung oder Leckage, eine Vera¨nderung der Brennstofftemperatur oder
die Vera¨nderung der Borkonzentration im Ku¨hlwasser. Ein positiver Koeffizient bedeutet, dass
die Kritikalita¨t des Systemes sich der Sto¨rung folgend entwickelt, ein negativer, dass das System
die Sto¨rung kompensiert. Ein Sieden des Ku¨hlmittels (Voideffekt) fu¨hrt bei einem positiven Void-
koeffizienten dementsprechend zu einer Steigerung der Reaktivita¨t und damit der Leistung des
Systems. Ein negativer Voidkoeffizient hingegen wirkt der Sto¨rung entgegen und stabilisert das
System.
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Die Werte fu¨r die Reaktivita¨tskoeffizienten bestimmen sich vor allem durch die Auslegung eines
Reaktors. So sind die Wahl des Moderators, der Brennstoffanordnungen und der Leistungsdichten
wichtige Einflussgro¨ßen. Die Katastrophe von Tschernobyl la¨sst sich unter anderem auf eine feh-
lerhafte Auslegung zuru¨ckfu¨hren, bei der der Voidkoeffizient einen positiven Wert angenommen
hat.
Folgende Reaktivita¨tskoeffizienten sind fu¨r die Sicherheit eines Reaktors von zentraler Bedeutung:
• Dopplerkoeffizient
• Voidkoeffizient
• Borkoeffizient
Bei allen Koeffizienten gilt, dass fu¨r den sicheren Betrieb die Werte negativ sein mu¨ssen. Positive
Reaktivita¨skoeffizienten fu¨hren zu sich selbst versta¨rkenden Effekten, die in einer unkontrollierten
Kettenreaktion enden ko¨nnen.
Der Dopplerkoeffizient beschreibt die Ru¨ckkopplung infolge einer Erho¨hung der Brennstofftem-
peratur. Dies fu¨hrt zu einer Verbreiterung der Resonanzen in den Wirkungsquerschnitten, wie in
Abb. 2.4 dargestellt ist. Aus mathematischer Sicht wird die Fla¨che des Resonanzintegrals nicht
vera¨ndert. Da der Moderationsprozess die Neutronen jedoch in diskreten Stufen abbremst erho¨ht
sich durch die gro¨ßere Breite der Resonanz die Reaktionswahrscheinlichkeit.
Abb. 2.4: Schematische Darstellung des Dopplereffekts auf Resonanzen der
Wirkungsquerschnitte[16]
Mathematisch ist der Dopplerkoeffizient definiert als:
DC =
k(T + ∆t)− k(T )
k(T ) · k(T + ∆t) ·∆t (2.5)
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Typischerweise wird der Dopplerkoeffizient in pcm/K angegeben. Dabei steht pcm fu¨r
”
per centi-
million“, also den 10,000sten Teil. Fu¨r klassische Uranbrennstoffe ist ein Dopplerwert von−2pcm/K
zu erwarten.
Der Moderatorkoeffizient setzt sich aus zwei Aspekten zusammen. Durch die Erho¨hung der Tem-
peratur im Ku¨hlmittel und damit im Moderator treten zwei Effekte auf, die die Reaktivita¨t be-
einflussen. Da leichter Wasserstoff (1H) einen nicht verschwindenen Neutroneneinfangquerschnitt
hat, wird durch die Vera¨nderung dieses Wirkungsquerschnitts ein Einfluss auf die Neutronenbi-
lanzen genommen. Der zweite Effekt basiert auf der Dichtea¨nderung des Moderators in Folge der
Temperaturerho¨hung. Eine steigende Temperatur hat eine sinkende Dichte zur Folge, d.h. die Mo-
derationswirksamkeit nimmt ab. Durch diese sinkende Moderation erreichen mehr epithermische
Neutronen den Brennstoff, in dem sie dann in den Resonanzen absorbiert werden ko¨nnen.
Da der Moderationseffekt auf die Reaktivita¨t um Gro¨ßenordnungen gro¨ßer ist als der Effekt des
vera¨nderten Wirkungsquerschnitts durch die Temperatur, wird in dieser Arbeit nur ein Teil des
Moderatorkoeffizienten betrachtet, der im folgenden mit Voidkoeffizient bezeichnet wird. Dieser
wird u¨ber Gleichung 2.6 berechnet.
V C =
k(ρ0 −∆ρ)− k(ρ)
k(ρ) · k(ρ0 −∆ρ) ·∆ρ =
k(ρ0 −∆ρ)− k(ρ)
k(ρ) · k(ρ0 −∆ρ) · c(T ) (2.6)
Die Konstante c(T) muss dabei fu¨r jedes Intervall entsprechend bestimmt werden. In der vorlie-
genden Arbeit werden Dichtea¨nderungen um 10% betrachtet. Fu¨r diese hat die Konstante den
Wert c = 0.00322 1/K.
Der Borkoeffizient bzw. die Borwirksamkeit beschreibt den Einfluss, den Borsa¨ure im Ku¨hlmittel
auf die Reaktivita¨t hat. Natu¨rliches Bor besteht zu 19.9% aus 10B und zu 80.1% aus 11B. Der
Einfluss auf die Reaktivita¨t entsteht durch eine (n,α)-Reaktion des 10B Kerns wie in Gleichung 2.7
beschrieben.
10B + 1n→ 7Li + 4He (2.7)
Der Verlauf des Wirkungsquerschnitts fu¨r diese Reaktion folgt einem starken 1/ν-Verlauf mit ν als
Neutronengeschwindigkeit. Dementsprechend wird die Reaktion umso wahrscheinlicher, je niedri-
ger die Neutronenergie ist. Dies fu¨hrt zu einer Verha¨rtung des Spektrums, d.h. es stehen anteilig
mehr ho¨her energetische Neutronen zur Verfu¨gung. Wa¨hrend Plutonium auch mit solchen Neutro-
nen gut spaltbar ist, nimmt die Effizienz bei 235U dadurch deutlich ab. Daher ist die Borwirksamkeit
bei Brennstoffen mit hohem Plutoniumanteil geringer als bei klassischen Uranbrennstoffen.
Die Borwirksamkeit bzw. der Borkoeffizient ist definiert als:
BC =
k(b0 + ∆b)− k(b0)
k(b0) · k(b0 + ∆b) ·∆b (2.8)
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2.3 Nuklearer Brennstoffkreislauf
Um die o¨kologischen und gesellschaftlichen Fragen der Energiegewinnung umfassend diskutieren zu
ko¨nnen, ist es erforderlich, den vollsta¨ndigen Brennstoffkreislauf bei der Nutzung solcher Anlagen
zu bewerten. Von der Gewinnung des Urans aus Erzen bis zur langfristigen Entsorgung sind im
Wesentlichen nachstehende Arbeitsschritte zu betrachten:
• Uranabbau in Bergwerken
• Konversion und Anreicherung des Urans
• Brennelementfertigung
• Reaktorbetrieb
• ggf. Wiederaufarbeitung abgebrannter Brennelemente
• ggf. Bestrahlung von Abfa¨llen zur Reduktion der Radiotoxizita¨t
• sicherer Einschluss in einem geeigneten Endlager
Die Urangewinnung aus Erzen ist von den o¨kologischen Folgen vergleichbar mit der Gewinnung von
Edelmetallen oder anderen Bodenscha¨tzen. Der Großteil der Uranfo¨rderung findet derzeit in den
La¨ndern Kanada, Australien, Kasachstan, Russland, Niger, Namibia, Usbekistan und den USA
statt. Teilweise wird das Uran gezielt gefo¨rdert, bei einigen Fo¨rderstellen ist Uran ein Nebenpro-
dukt der Gold-, Silber- oder anderer Prima¨rfo¨rderungen. In der Diskussion u¨ber die Reichweite
der weltweiten Uranvorra¨te wird der Einfluss des Uranpreises auf den Strompreis oft u¨berscha¨tzt.
Daher werden mo¨gliche Bezugsquellen, die derzeit zu teuer sind, nicht beru¨cksichtigt.
Einer besonderen Rolle kommt in dieser Diskussion dabei die Gewinnung von Uran aus Meer-
wasser zu. Die Urankonzentration im Meerwasser wird mit ca. 3.3µg/l angegeben. Damit ergeben
sich Vorra¨te im Meerwasser von ca. 4 Milliarden Tonnen, welche einer Reichweite von etlichen
tausend Jahren entsprechen. Allerdings wu¨rden die großtechnischen Kosten laut Scha¨tzungen bei
ca. 300$/kg liegen. Diese Preissteigerung gegenu¨ber den heutigen Marktpreisen wu¨rde allerdings
den Strom aus Kernkraft nur um ca. 0.01ct/KWhel erho¨hen. Betrachtet man diesen Sachverhalt
ist die Notwendigkeit fu¨r innovative Brennstoffe oder Bru¨terkonzepte aus Gru¨nden der Brennstoff-
versorgung und -nutzung, vorerst nicht gegeben.[14]
Die weltweite Uranproduktion ist derzeit großfla¨chig verstreut. Die beiden gro¨ßten Produzenten
sind mit 23% bzw. 22% Anteil Australien und Kazachstan. Weitere La¨nder mit Produktionen
zwischen 11% und 7% sind Kanada, Su¨dafrika, USA, Brasilien und Namibia. Allerdings gibt es
auch in vielen weiteren Staaten gro¨ßere Uranvorkommen, bei derzeitigen Marktpreisen ist die
Fo¨rderung allerdings nicht wirtschaftlich.[18]
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Abb. 2.5: Prinzip der
Urananreicherung[15]
Der na¨chste Schritt in der Produktionskette von Uran-
brennstoffen fu¨r den Einsatz im Reaktor ist die soge-
nannte Konversion sowie die sich anschließende Anrei-
cherung. In der Konversion wird das gewonnene Uran,
welches in der Regel als Yellowcake (U3O8) vorliegt, in
Uranhexafluorid (UF6) umgewandelt. Die besonderen
chemischen Eigenschaften des Uranhexafluorids sind
grundlegend fu¨r die heute vorwiegend eingesetzten An-
reicherungsprozesse. Uranhexaflorid ist unter Normal-
bedingungen fest, sublimiert aber bereits bei knapp
u¨ber 50 ◦C. Gleichzeitig ist diese Verbindung chemisch
stabil, so dass sie fu¨r die weiteren Verarbeitungsprozes-
se verwendet werden kann ohne die Apperaturen durch
chemische Reaktionen zu kontaminieren.
Zur Nutzung in den deutschen Leichtwasserreaktoren
ist eine Anreicherung des spaltbaren 235U-Anteils not-
wendig. Natu¨rliches Uran besteht zu ca. 99.3% aus
238U und zu 0.7% aus 235U. Dieser Anteil an spaltba-
rem Material ist nicht geeignet, um in einem Leicht-
wasserreaktor einen kritschen Zustand herzustellen. Derzeitiger Stand der Technik fu¨r die Anrei-
cherung ist eine Zentrifugenkaskade, bei der das gasfo¨rmige Uranhexafluorid in leichte und schwere
Anteile getrennt wird. Eine Prinzipskizze fu¨r die Zentrifugen ist in Abb. 2.5 dargestellt. Ausgangs-
basis fu¨r die Trennung der Isotope ist die Massendifferenz. Von Fluor existiert nur ein stabiles
Isotop, daher wirkt nur der Massenunterschied zwischen 235U und 238U. Da dieser Massenunter-
schied in der Verbindung UF6 mit 352 u zu 349 u kleiner 1 % ist, werden viele Zentrifugenstufen in
einer Kaskade beno¨tigt um die Zielanreicherung von derzeit 4.5 % zu erreichen. Das angereicherte
Uran wird anschließend wieder in Urandioxid umgewandelt und zu Pellets verarbeitet. Aus diesen
werden dann die Brennsta¨be gefertigt, welche in Bu¨ndeln ein Brennelement bilden. Ein typisches
KONVOI-Brennelement besteht dabei aus 300 Brennsta¨ben in einer 18x18-Anordnung mit 24
Leerpositionen bei einer aktiven Ho¨he von ca. 395 cm. Der Aufbau eines solchen Brennelementes
ist in Abb. 2.6 skizziert.
Die Brennelemente werden anschließend im Reaktor eingesetzt. Derzeit erreichen deutsche Kern-
kraftwerke einen mittleren Entladeabbrand von ca. 45 MWd/kgHM . Um diesen zu erreichen muss
jedes Brennelement ca. 570 GWhth thermischer Energie erzeugen. Bei einem Wirkungsgrad von ca.
35% entspricht dies einer elektrischen Energie von ca. 200 GWhel. Die Einsatzzeit eines Brennele-
mentes betra¨gt dabei in der Regel drei bis vier Zyklen, bevor es nicht mehr ausreichende Mengen
an spaltbarem Material beinhaltet.
Fu¨r den Umgang mit den abgebrannten Brennelementen gibt es verschiedene Szenarien. Der-
zeit sieht die deutsche Gesetzeslage vor, diese Brennelemente ohne weitere Verarbeitungsprozesse
zuna¨chst zwecks Abku¨hlung zwischenzulagern, bevor sie in geologischen Formationen endgelagert
werden sollen. Eine mo¨gliche Alternative wa¨re es, die Brennsta¨be in einer Wiederaufarbeitung
zerlegen zu lassen um die chemischen Elemente zu trennen. Anschließend wa¨re es mo¨glich, Pluto-
nium und ho¨here Isotope dem Brennstoffkreislauf wieder zuzufu¨hren und die Spaltprodukte gezielt
zu entsorgen. Dadurch wird einerseits das Abfallvolumen verringert und andererseits ein besserer
12
2 GRUNDLAGEN
chemischer Einschluss ermo¨glicht, da sich fu¨r die problematischen Stoffe jeweils gezielt Keramiken
oder a¨hnliches entwickeln lassen.
Abb. 2.6: Aufbau eines KONVOI-
Brennelementes[27]
Sollte sich zu einer Trennung der Abfa¨lle entschlossen wer-
den gibt es des Weiteren die Mo¨glichkeit, Plutonium und
ho¨here Aktinide dem Brennstoffkreislauf wieder zuzufu¨hren
und zu spalten. Dies hat zur Folge, dass sich die Halbwerts-
zeiten der Abfallstoffe von vielen Tausend Jahren (24, 500 a
fu¨r 239Pu) auf ca. 30 Jahre fu¨r die Spaltprodukte reduzieren
la¨sst. Allerdings mu¨ssen fu¨r die Aktinide spezielle Brennstof-
fe und evtl. auch Bestrahlungsanlagen entwickelt werden,
damit sie gespalten werden ko¨nnen.
Unabha¨ngig davon, ob es zu einer Rezyklierung der Abfa¨lle
kommt, wird eine geologische Endlagerung der Abfa¨lle
notwendig sein. Dabei werden die Abfa¨lle in speziellen
Beha¨ltern und/oder in speziellen chemischen Verbindungen
in einer geologischen Formation eingelagert. Dazu werden
verschiedene Konzepte diskutiert, wobei ein wichtiges Un-
terscheidungskriterium das Medium ist, in dem eingelagert
wird. Dabei kommen in der Diskussion Salz, Ton und Granit
vor. In Deutschland wird derzeit ein Salzstock bei Gorleben
erkundet, der evtl. als Endlager dienen soll. Andere La¨nder
wie Finnland bevorzugen die Einlagerung in Granit.
Nachdem Brennsta¨be im Reaktor eingesetzt wurden hat sich
ihre Materialzusammensetzung deutlich vera¨ndert. Als Faustformel gilt, dass aus 1 t bestrahltem
Uran ca 50 kg Abfall entstehen. Die restlichen 950 kg bestehen zu mehr als 99.7 % aus 238U,
welches nur schwach radioaktiv ist. Die 50 kg hochaktiver Abfall bestehen im Wesentlichen aus 2
Komponenten: Spaltprodukte und ho¨here Aktinide.
Bei einem Abbrand von 40 MWd/kgHM entha¨lt eine Tonne Brennstoff nach der Bestrahlung ca
10.5 kg Plutonium (Pu), 0.9 kg Minore Aktinide und 42 kg Spaltprodukte. Die Spaltprodukte
bestehen dabei gro¨ßtenteils aus
”
kurzlebigen Spaltprodukten“mit einer Halbwertszeit T1/2 < 30a.
Ca. 4 kg sind jedoch langlebige Zirkon-(Zr), Techneticium-(Tc), Jod-(I) oder Ca¨sium-(Cs) Isotope.
Die Minoren Aktiniden bestehen zu ca 0.5 kg aus Neptunium (Np), 0.35 kg aus Americium (Am)
und ca 0.05 kg aus Curium (Cm). Zusammen mit Plutonium werden sie auch als Transurane
bezeichnet.
Unter Entsorgungsgesichtspunkten sind die verschiedenen Materialien sehr unterschiedlich zu be-
werten. Zum einen ist die Masse der langlebigen Spaltprodukte sehr gering, zum anderen haben
sie auch eine sehr geringe Aktivita¨t. Fu¨r diese Stoffe wu¨rde sich daher ein Einschluss in speziellen
Keramiken anbieten, die die Stoffe demobilisieren. Fu¨r die kurzlebigen Spaltprodukte sind dage-
gen andere Einschlu¨sse wie Glas erforderlich. Hier ist es wichtig, dass die Stoffe fu¨r ca. 1000 Jahre
zuru¨ck gehalten werden. Nach dieser Zeitspanne hat sich die Aktivita¨t und damit die radiologische
Gefa¨hrdung bereits um mehr als 6 Gro¨ßenordnungen reduziert.[2]
Fu¨r die Transurane gilt, dass sie einerseits eine hohe Aktivita¨t haben, gleichzeitig aber auch extrem
langlebig sind. Dies ist auf ihre mittleren Halbwertszeiten im Bereich von mehreren Hundert bis
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Isotop Halbwertszeit Zerfallsmodus Spezifische Aktivita¨t Wa¨rmeleistung Tochternuklid
a 109Bq/g W/kg
238Pu 87.7 α 600 560 234U
239Pu 2.41104 α 2 1.9 235U
240Pu 6.54103 α 8 6.8 236U
241Pu 14.4 β 3700 4.2 241Am
242Pu 3.76105 α 0.1 0.1 238U
241Am 432 α 120 114 237Np
242Cm 0.44 α 120500 120,000 238Pu
244Cm 18.1 α 2900 3,000 240Pu
Tab. 2.1: Aktivita¨t und Wa¨rmeleistung einiger Transurane
einigen 10.000 Jahre zuru¨ckzufu¨hren. In Tabelle 2.1 sind die Aktivita¨ten und Wa¨rmeleistungen
einiger wichtiger Transurane aufgelistet. Unter kurzfristigen Gesichtspunkten ist vor allem das
Curium als sehr problematisch einzustufen. Das Curium-244 zerfa¨llt mit einer Halbwertszeit von
knapp 20 Jahren in Plutonium-240. Will man also das Gefahrenpotenzial des Endlagers reduzieren,
indem man Plutonium spaltet, muss auch das Curium betrachtet werden.
Aufgrund der sehr hohen Aktivita¨t und Wa¨rmeproduktion des Curiums ist allerdings die Hand-
habung ausgesprochen problematisch. Wiederaufarbeitungsprozesse, die mit einer signifikanten
Menge Curium umgehen mu¨ssen, ko¨nnen nur unter ho¨chsten Sicherheitsvorkehrungen stattfin-
den. Insbesondere ist die notwendige Abschirmung fu¨r die Arbeiter deutlich ho¨her, als es bei der
Aufarbeitung von Uranbrennstoffen mit vernachla¨ssigbarem Curiumanteil notwendig ist.
2.4 Alternative Brennstoffkonzepte: IMF und thoriumbasierte Brennstoffe
Im Zuge der U¨berlegung, wie bestehende Plutoniumvorra¨te am besten zu recyclen seien, wurden
bereits vielza¨hlige Arbeiten zu den Mo¨glichkeiten innovativer Brennstoffe durchgefu¨hrt. Im Bereich
der IMF-Brennstoffe ist einer der bisherigen Schwerpunkte auf eine Zirkondioxid (ZrO2)-Matrix
gelegt worden. Diese zeichnet sich vor allem durch eine sehr gute Ru¨ckhaltung von Spaltprodukten
und ihre hohe thermo-mechanische Stabilita¨t aus.[24]
Bereits im Jahr 2003 wurde ein Bericht u¨ber ein Bestrahlungsexperiment mit IMF-Brennstoffen
auf ZrO2-Basis am Paul-Scherrer-Instituts (PSI) vero¨ffentlicht. Dazu wurden drei unterschiedlich
hergestellte Teststa¨be von je ca. 50 cm La¨nge im Testreaktor Halden bestrahlt. Die so gewonnenen
Daten wurden verwendet, um die thermische Leitfa¨higkeit und die Verdichtung der Pellets im Zuge
der Bestrahlung mit neuen empirischen Gleichungen in den Transuranus-Code einzubauen.
Das Verhalten der Brennstoffe lag wa¨hrend der Bestrahlung in den erwarteten Bereichen. Da die
thermische Leitfa¨higkeit von ZrO2 schlechter ist als die von MOX-Brennstoffen, wurden ho¨here
Temperaturen in den Brennstoffen gemessen. Nicht erwartet wurde hingegen der Effekt, dass die
Brennstoffdichte wa¨hrend der Bestrahlung deutlich zugenommen hat und zuletzt nahe 100% der
theoretischen Dichte gelegen hat. Nach dieser Verdichtung kommt es zu einem Swelling, welches
allerdings um eine Gro¨ßenordnung niedriger ausfa¨llt als bei Uranbrennstoffen.[10]
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An der Universita¨t Austin wurde fu¨r diese Brennstoffmatrix sowie fu¨r eine Alternative aus MgOZrO2
das Abbrandverhalten unter Gesichtspunkten der Entwicklung der Nuklidvektoren untersucht. Da-
bei liegt der Fokus besonders darauf, die Menge an strahlendem Material zu reduzieren und somit
die Bu¨rde fu¨r ein geologisches Endlager deutlich zu reduzieren. Insgesamt wurden sechs verschie-
dene Brennstoffkombinationen untersucht. Diese unterteilen sich in zwei Varianten auf ZrO2-Basis
mit 8% Schwermetall und vier Varianten auf MgOZrO2 mit 8 bis 15% Schwermetall. Jeweils die
Ha¨lfte der Untersuchungen wurde mit einem Nuklidvektor durchgefu¨hrt, der mehr als 10% Ame-
ricium und zusa¨tzlich noch Spuren von Curium beinhaltet.
Die Simulationen haben gezeigt, dass sich mit diesen Brennstoffen mehr als 95% des 239Pu und
77% des gesamten Plutoniums zu vernichten. Betrachtet man die Ergebnisse der Brennstoffe,
die ebenfalls minore Aktiniden enthielten, zeigen sich Vernichtungsraten von bis zu 75% fu¨r alle
Transurane, darunter 90% des Americiums. Allerdings fu¨hrt die Bestrahlung immer zu einem
Aufbau von Curium.[11]
Das Idaho National Laboratory untersuchte zahlreiche Parameterstudien fu¨r IMF-Brennstoffe auf
ZrO2-Basis. Dabei wurde von einem 17x17-25 Brennelement fu¨r die in den USA existierenden
Westinghouse-Reaktoren ausgegangen, welche sowohl klassische Uran- als auch IMF-Brennsta¨be
enthalten. Dabei werden von den 264 Sta¨ben insgesamt 44 Sta¨be am Rand des Brennelementes
gegen IMF Sta¨be ausgetauscht. Ausfu¨hrliche Untersuchungen zum neutronischem Verhalten und
der Entwicklung eines Gleichgewichtskerns fu¨hren dabei zu einer nicht negativen Transuranbilanz.
Die IMF Sta¨be sind zwar in der Lage, ca. 2.77 kg TRU zu vernichten, gleichzeitig werden in
den Uranbrennstoffen aber 4.94 kg produziert. Je nach Szenario mit mehrfacher Rezyklierung
reduziert sich insgesamt die Menge an Material, die endgelagert werden muss, aber fu¨r eine netto
Vernichtung von Plutonium muss die Anzahl an IMF-Pins in Relation zu den Uranpins erho¨ht
werden. In weiterfu¨hrenden Untersuchungen wurde die Anzahl der Pins leicht gesteigert und die
Rezyklierung der minoren Aktiniden zusa¨tlich variiert. Dabei gelang es beinahe ein Gleichgewicht
der Transurane im Brennelement zu ereichen. Dafu¨r war es erforderlich, 60 statt 44 Pins einzusetzen
und neben Plutonium auch Neptunium, Americium sowie Curium zu rezyklieren.[21][19]
Thoriumbasierte Brennstoffe fu¨r LWR Anlagen sind bereits seit vielen Jahren in der Diskussion
und Gegenstand von Forschungsprogrammen. Der große Vorteil des Thoriums gegenu¨ber Uran
folgt aus den in Kapitel 2.1 diskutierten Brutketten. Uran besteht gro¨ßtenteils aus dem Isotop
238U. Dieses wandelt sich durch Neutroneneinfang gefolgt von Betazerfa¨llen in Plutonium um.
Dieses kann entweder gespalten werden oder aber noch ho¨here Isotope aufbauen. Wie in Kapi-
tel 2.3 erla¨utert wird, sind insbesondere die Plutonium-, Americium- und Curiumisotope unter
langfristigen Gesichtspunkten problematisch. Wird dementsprechend ein Brennstoff ohne Uran
verwendet, findet keine neue Plutoniumproduktion statt und der Aufbau nachfolgender Isotope
wird unterdru¨ckt.
Der Vorteil von Thorium im Brennstoff basiert auf seiner Eigenschaft zum Ebru¨ten von neuem
Spaltstoff. Natu¨rlich vorkommendes Thorium besteht zu 100% aus dem Isotop 232Th. Dieses hat
eine Halbwertszeit von T1/2 = 1.4 · 1015a und ist somit nur schwach radioaktiv. Die Umwand-
lungskette des Thoriums fu¨hrt durch Neutroneneinfang und anschließenden Betazerfa¨llen zu 233U.
Dieses Isotop ist a¨hnlich wie 235U besonders gut spaltbar und stellt somit neuen Brennstoff dar.
Die weiteren Aufbauketten fu¨hren dann zuna¨chst zum Aufbau von 235U, welches erneut spalt-
bar ist, bevor hypothetisch spa¨ter 238U gebildet wird. Der große Vorteil der Spaltstofferzeugung
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im Brennstoff ist, dass mit weniger anfa¨nglichem Inventar la¨ngere Betriebszyklen erreicht werden
ko¨nnen. Ein Verzicht auf diesen Effekt hat zur Folge, dass deutlich mehr spaltbares Material in
den Reaktorkern geladen werden muss, dessen U¨berschussreaktivita¨t zu kompensieren ist. Dies ist
unter Gesichtspunkten der Neutroneno¨konomie ungu¨nstig.
Da Thorium selbst zuna¨chst nicht spaltbar ist, muss in einen Thoriumbrennstoff zuna¨chst spalt-
bares Material hinzugefu¨gt werden. Generell gibt es dazu drei verschiedene Ansa¨tze:
• Hinzufu¨gen von vorher erbru¨tetem 233U
• Hinzufu¨gen von hoch angereichertem 235U
• Hinzufu¨gen von Plutonium
Die beiden zuerst genannten Punkte sind Teil eines eigensta¨ndigen Brennstoffkreislaufes. Es ist
nach derzeitigem Wissensstand auch in LWR-Anlagen mo¨glich, Brennelemente mit Thoriumbrenn-
stoffen dergestalt auszulegen, dass sie mehr 233U produzieren als sie Spaltstoff verbrauchen. Um
diese Effekte zu erreichen sind allerdings sogenannte Seed-Blanket-Konfigurationen notwendig, bei
denen ein Teil der Brennsta¨be aus reinem Thorium bestehen, wa¨hrend in den anderen entsprechend
mehr Spaltstoff enthalten ist. Am Ende eines Zyklus fa¨llt die Spaltstoffbilanz dann dergestalt aus,
dass netto mehr Spaltstoff vorhanden ist. Da die geometrischen Strukturen allerdings wieder herge-
stellt werden mu¨ssen, ist eine Wiederaufarbeitung und neue Brennelementfertigung unabdingbar.
Bis zur Herstellung eines 233U-Gleichgewichtes im Zyklus ist allerdings zuna¨chst der Einsatz eines
alternativen Spaltstoffs notwendig, hierfu¨r wird oft hoch angereichertes 235U diskutiert.[1]
Derzeit sind die Anreize fu¨r den Aufbau eines reinen Thoriumkreislaufes gering. Der wichtigste
Antrieb wa¨ren o¨konomische Vorteile gegenu¨ber dem Uranzyklus. Diese sind kurzfristig jedoch
nicht ersichtlich. Die Uranvorra¨te reichen je nach Kostengrenze fu¨r den Brennstoff mehr als 100
Jahre. Wird die Bru¨tertechnologie zur Serienreife gebracht, wie derzeit vom Generation IV Forum
vorgeschlagen wird, vervielfacht sich die Reichweite nochmal.
Aus diesen Gru¨nden ist es interessanter, Thoriumbrennstoffe als eine Erga¨nzung zum bestehenden
Kreislauf zu betrachten. In Thoriumbrennstoffen la¨sst sich Plutonium deutlich effizienter vernich-
ten als in herko¨mmlichen MOX-Brennstoffen. Gleichzeitig ist ein Großteil der Technologie aber
vergleichbar oder im experimentellen Maßstab bereits verfu¨gbar. Dementsprechend ist das Interesse
an Thoriumbrennstoffen mit Plutonium als spaltbarem Material derzeit gro¨ßer als an Brutvarian-
ten.
Eine ausfu¨hrliche Untersuchung der Mo¨glichkeiten des Betriebes von LWR mit dem Th/Pu-
Brennstoff ist beispielsweise von Bodewig in seiner Dissertation durchgefu¨hrt worden. Dabei konnte
gezeigt werden, dass sich Abbra¨nde bis 60MWd/kgHM fu¨r solche Brennstoffe realisieren lassen.
Des Weiteren wurde gezeigt, dass die Sicherheitseigenschaften vergleichbar mit denen von Uran-
brennstoffen sind. Dabei wurden Untersuchungen in einem Viertel-Kernodell durchgefu¨hrt, der
ausschließlich mit thoriumbasiertem Brennstoff beladen wird. Fu¨r einen 4-Batch-Kreislauf mit
einem Zielabbrand von 60 MWd/kgHM ist demnach ein Anteil von 8.1% spaltbarem Material
im Thoriumbrennstoff notwendig. Fu¨r Uranbrennstoffe liegt zum Vergleich die derzeit maximal
genehmigte Anreicherung 5%.
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Im Hinblick auf sicheren Betrieb wurde auch die Entwicklung der Heißkanalfaktoren in einem mit
Thorium beladenen Reaktorkern betrachtet. Zu Beginn des Zyklus stellt sich dabei eine maximale
Stableistung ein, die um den Faktor 1.55 gro¨ßer ist als die mittlere Stableistung. Bereits nach
wenigen Tagen sind diese Zonen allerdings soweit abgebrannt, dass die Faktoren um 8% sinken
bevor sie am Ende des Zyklus nur noch ca. 1.28 betragen. Ein weiterer von ihm untersuchter Effekt
ist der Einfluss der Einheitszellengro¨ße und somit des Moderator-Brennstoffverha¨ltnisses. Dabei
hat sich gezeigt, dass fu¨r Thoriumbrennstoffe der Transuranumsatz optimiert werden kann, wenn
das Moderationsverha¨ltnis verbessert wird. Ein 14x14-16 Brennelement erzielt dadurch deutlich
bessere Umsatzraten fu¨r die Transurane als ein 17x17-25 Brennelement.[5]
Am Department of Nuclear Engineering des Massachusetts Institute of Technology wurde ebenfalls
eine ausfu¨hrliche Studie zum Einsatz von Thorium/Plutoniumbrennstoffen in wassermoderierten
Systemen durchgefu¨hrt. Besonders im Fokus dieser Arbeit stand der Einfluss des Verha¨ltnisses von
Moderator zu Schwermetall sowie der Einfluss verschiedener Plutoniumbeladungen. Mit Hilfe des
Programmsystems CASMO4 wurde ein Einstabmodell fu¨r die Analysen verwendet. Die Stabgeo-
metrie entsprach dabei einem Standard-Brennstab mit einem Pelletdurchmesser von 8.192 mm,
einer Spaltgasbreite von 0.082 mm und einem Außendurchmesser des Hu¨llrohres von 9.5 mm. Als
Referenzfall wurde ein Moderator zu Brennstoffverha¨ltnis von 3.64 gewa¨hlt. Dies entspricht den
Bedingungen in klassischen LWR-Anlagen. Im Rahmen der durchgefu¨hrten Studien wurde mittels
Anpassung der Ku¨hlmitteldichte im Modell dieses Verha¨ltnis u¨ber die Bandbreite von 0.002 bis
70 variiert. Die untersuchten Brennstoffkonzepte lassen sich dabei in drei Gruppen einteilen:
• Thorium/Plutonium mit einem Plutoniumgewichtsanteil von 7% bis 15%
• Thorium/Plutonium mit einem Plutoniumgewichtsanteil von 7% bis 15% und zusa¨tzlich 15%
Natururan
• Thorium/Plutonium mit ca. 3.5% minoren Aktiniden, 22% Plutonium und 13% Uran
Die erste Brennstoffgruppe wird dabei als Referenzfall angesehen fu¨r das theoretisch bestmo¨gliche
Ergebnis. Da der Uranvektor, der bei solchen Brennstoffen durch das Thorium entsteht, allerdings
einen sehr hohen Anteil 233U beinhaltet, werden diese Brennstoffe in der zweiten Brennstoffgruppe
unter Proliferationsgesichtspunkten mit Uran denaturiert. Die dritte Gruppe wird anschließend im
Hinblick auf die Frage untersucht welche Reduktionsraten fu¨r minore Aktinide mit Thorium im
LWR erreichbar wa¨ren.
Als erstes zentrales Ergebnis wurde die vernichtete Plutoniummenge je GWael fu¨r die ersten
zwei Brennstoffgruppen fu¨r die verschiedenen Moderator-Brennstoffverha¨ltnisse betrachtet. Dabei
hat sich als erstes Ergebnis gezeigt, dass bei dem Referenzverha¨ltnis, wie es in DWR vorliegt,
die Brennstoffe der ersten Gruppe ca. 950 kg, die der zweiten jedoch nur 800 kg Plutonium
verbrennen. Eine Erho¨hung des Moderator zu Brennstoffverha¨ltnisses steigert diese Umsa¨tze, bei
sehr hohen Werten jenseits der 20.0 na¨hern sich die Ergebnisse einander deutlich an. Im Bezug auf
den relativen Umsatz bedeuten die Ergebnisse, dass die Brennstoffe der ersten Gruppe fu¨r DWR-
Verha¨ltnisse zwischen 60 und 70% des initialen Plutoniums umsetzen, die der zweiten lediglich 35
bis 50%. Allerdings wird dabei deutlich, dass unter Proliferationsaspekten die Brennstoffe der
ersten Gruppe nur in einem Brennstoffkreislauf mit mehrfacher Rezyklierung akzeptabel sind.
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Fu¨r die Brennstoffe mit minoren Aktiniden wird nochmals unterschieden, ob die Folgeprodukte
der Thoriumkette mit zum Transuraninventar gerechnet werden oder nicht. Ohne Beru¨cksichtigung
der Ketten zeigt sich, dass die Umsatzrate fu¨r die minoren Aktiniden kaum durch das Moderator-
Brennstoffverha¨ltnis beeinflusst wird, sondern u¨ber eine große Bandbreite bei ca. 100 kg je GWael
bleibt. Werden die Folgeketten jedoch beru¨cksichtigt, wird nur bei Moderator-Brennstoffverha¨ltnis-
sen gro¨ßer 10.0 u¨berhaupt ein Nettoumsatz erreicht. Werden desweiteren die relativen Umsatzraten
der minoren Aktiniden ohne Ketten betrachtet, zeigt sich, dass die Erfolgsquote sehr stark vom
Moderator-Brennstoffverha¨ltnis abha¨ngt. Bei typischen DWR Bedingungen ko¨nnen weniger als
30% des Materials vernichtet werden. Ein optimales Ergebnis wird bei einem Verha¨ltnis von ca.
10.0 bis 20.0 erreicht, bei dem bis zu 50% des Inventars an minoren Aktiniden vernichtet werden
ko¨nnen.[26]
Eine sehr ausfu¨hrliche Darstellung des derzeitigen Standes der Implementierung eines thoriumba-
sierten Brennstoffkreislaufes wurde 2005 von der IAEA als TECDOC vero¨ffentlicht. Dabei wird vor
allem auf die derzeitigen Herausforderungen zur Etablierung eines Thoriumkreislaufs eingegangen.
Diese sind vor allem:
• Der ho¨here Schmelzpunkt von ThO2 (3350 ◦C) gegenu¨ber UO2 (2800 ◦C) erfordert deutlich
ho¨here Temperaturen (> 2000 ◦C) beim sintern von sehr dichten Brennstoffpellets.
• Bei Wiederaufarbeitungsprozessen ist die chemische Stabilita¨t von ThO2 eine Herausforde-
rung, da es der eingesetzten Salpetersa¨ure gut widersteht. Das Hinzufu¨gen von Flusssa¨ure
ist bei diesem Prozess notwendig, diese greift allerdings aufgrund ihrer hohen Aggressivita¨t
gleichzeitig die Apparatur an.
• Ein Folgeprodukt des Thoriumeinsatzes ist das 232U, welches mit einer Halbwertszeit von
T1/2 = 73.6a zerfa¨llt. In dieser Zerfallskette finden sich die Radionuklide
212Bi und 208Tl,
welche beide harte Gammastrahlung mit kurzer Halbwertszeit emittieren. Das hat zur Folge,
dass abgebrannte Thoriumbrennstoffe eine sehr hohe Dosisleistung bewirken wodurch die
Handhabung deutlich erschwert wird. In Wiederaufarbeitungsanlagen bedeutet dies, dass
sehr starke Abschirmungen erforderlich sind, was die Kosten erho¨ht.
• Ein Prozess zur Trennung von Uran, Plutonium und Thorium aus abgebrannten Thorium-
brennstoffen ist theoretisch verfu¨gbar, aber noch nicht auf großtechnischem Niveau entwi-
ckelt.
• Die Erfahrungsbasis mit Thoriumbrennstoff und -kreislauf sind im Vergleich zum Uran und
MOX-Kreislauf sehr gering und muss daher zuna¨chst verbessert werden, bevor es zu um-
fangreichen Investitionen kommen kann.
An Optionen fu¨r die Einfu¨hrung dieser Brennstoﬄinie werden sowohl der offene als auch der
geschlossene Thoriumzyklus betrachtet. Beim offenen Zyklus wird davon ausgegangen, dass die
Brennelemente in sogenannte Seed- und Blanket-Regionen unterteilt werden. Die Blanket-Regionen
bestehen dabei aus reinem Thoriumoxid, welches im Laufe des Abbrandes 233U erzeugt und dieses
dann in situ abbrennt. Die Seedregion besteht aus Brennsta¨ben, die bereits spaltbares Material
beinhalten und die u¨berschu¨ssigen Neutronen liefern um in der Blanket-Region Brennstoff erzeugen
zu ko¨nnen. Kern dieses Konzepts ist es, dass die Seed-Regionen ha¨ufiger ausgetauscht werden
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und die Blanket-Regionen eine sehr hohe Verweildauer im Reaktorkern erreichen ko¨nnen. Der
Vorteil dieses Ansatzes ist, dass keine komplizierte Wiederaufarbeitung von Thoriumbrennstoffen
notwendig ist.
Im geschlossenen Brennstoffkreislauf wird u¨ber die Wiederaufarbeitung abgebrannter Brennele-
mente 233U gewonnen, welches fu¨r die Produktion neuen Brennstoffes eingesetzt werden kann. Bei
richtiger Auslegung kann in bestimmten Anlagen eine Konversionsrate gro¨ßer 1 erreicht werden,
d.h. es wird mehr 233U produziert als verbraucht. Innerhalb eines geschlossenen Brennstoffkreis-
laufs bedeutet dies, dass das Thorium fast vollsta¨ndig genutzt werden kann, was die Reichweite
der Rohstoffe auf viele zehntausendjahre erho¨hen wu¨rde. Gleichzeitig ist es mo¨glich, große Mengen
zivilen Plutoniums in einem solchen Brennstoffkreislauf mit Thorium/Plutonium-Brennstoffen zu
vernichten. Fu¨r die russichen WWER-1000 Reaktoren lassen sich dabei Umsatzraten von mehr als
1600 kg Plutonium realisieren.[12]
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3 Rechenmodelle und Simulationsverfahren
Die Simulation ist seit vielen Jahren ein wesentliches Werkzeug zur Optimierung des Designs und
der Betriebsabla¨ufe kerntechnischer Anlagen. Durch die Darstellung realer Systeme in Form einer
virtuellen Anlage gibt es die Mo¨glichkeit, Design und Betrieb einer solchen Anlage hinsichtlich
der Sicherheits- und Wirtschaftlichkeitsaspekte zu testen. Vergleichbare Tests an realen Anlagen
bedeuten einen deutlich ho¨heren Kostenaufwand und ko¨nnen, je nach zu betrachtender Optimie-
rungsoption, Sicherheitsrisiken bedeuten. Dies gilt insbesondere fu¨r Untersuchungen zum Verhalten
radioaktiver Stoffe, sei es durch Bestrahlung oder eine sto¨rfallbedingte Freisetzung.
Durch die sta¨ndig wachsenden Rechnerkapazita¨ten ist es mo¨glich, die geometrische und zeitliche
Auflo¨sung der realen Komplexita¨t immer weiter anzuna¨hern. Teilprozesse kerntechnischer Anlagen
ko¨nnen mittlerweile durch geeignete Programme in sehr hoher Auflo¨sung simuliert und verstanden
werden. Dabei werden die Vereinfachungen der Komplexita¨t, die fu¨r die Simulation notwendig sind,
mit jeder neuen Software- und Rechnergeneration weiter reduziert.
Gleichwohl bedeutet dies nicht, dass die Simulationsprogramme alle Experimente ersetzen ko¨nnen.
Fu¨r jedes dieser Werkzeuge ist zu zeigen, dass sie die in Experimenten zu untersuchenden Pro-
zesse gut abbilden und somit Vorhersagekraft fu¨r großtechnische Problemstellungen haben. Die
Konzeption solcher fu¨r die Validierung notwendiger Experimente erfordert dabei ein hohes Maß
an Planung und Abstimmung zwischen Experimentatoren und Simulatoren, damit die gewu¨nsch-
ten Ergebnisse erzielt werden ko¨nnen. Der große Vorteil eines solchen Verfahrens liegt darin, dass
die Experimente sich auf die zu untersuchenden Aspekte konzentrieren ko¨nnen ohne durch die
Komplexita¨t einer großen Anlage gesto¨rt zu werden. So ist es beispielsweise fu¨r die Untersuchung
thermohydraulischer Prozesse nicht notwendig, radioaktive Stoffe im Experiment zu verwenden.
Wu¨rde ein vergleichbarer Test an einer großtechnischen Anlage durchgefu¨hrt, wu¨rde sowohl der
Betrieb gesto¨rt werden wie auch das Experiment durch zu viele mo¨gliche Sto¨rparameter erschwert
werden.
3.1 Grundlagen
Die Simulation realer Systeme wird in absehbarer Zukunft nicht in der Lage sein, sa¨mtliche Kom-
plexita¨ten der Problemstellungen zu erfassen. Gleichzeitig soll die Simulation aber ein mo¨glichst
gutes Modell des realen Systems darstellen. Dazu ist es notwendig, die Systeme und Abla¨ufe zu
abstrahieren und ggf. zwecks Berechenbarkeit zu vereinfachen. Der Grad der erlaubten Verein-
fachung wird dabei durch die Anfordungen an die Pra¨zision festgelegt. Je exakter das Ergebnis
ermittelt werden muss, desto weniger Vereinfachungen du¨rfen bei der U¨bertragung der Realita¨t
auf das Modell in Kauf genommen werden.
Jegliche Ansa¨tze fu¨r die Simulation eines realen Problems basiert zuna¨chst auf einer Abstraktion
des Problems, die zu einer Modellvorstellung fu¨hrt. Innerhalb dieser Modelle werden komplexe
Strukturen im allgemeinen vereinfacht, um das Problem u¨berhaupt beschreiben zu ko¨nnen. Diese
Vereinfachungen werden im allgemeinen so gewa¨hlt, dass innerhalb vorher festgelegter Genauig-
keiten das Modell die Wirklichkeit gut beschreibt.
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Selbst bei zuna¨chst einfach aussehenden Problemstellungen fu¨hrt ein Blick auf die Details zur
Notwendigkeit, Vereinfachungen anzuwenden. Als Beispiel sei die Schwingung eines Fadenpendels
mit großem Gewicht am Ende des Fadens genannt. Eine einfache Beschreibung des Systems ist
u¨ber eine Schwingungsgleichung gegeben, die den Ort in Abha¨ngigkeit der Zeit und des Ausgangs-
zustandes beschreibt. Die Schwingungsgleichungen werden im allgemeinen aber abgeleitet unter
verschiedenen Annahmen. Dazu geho¨ren im Allgemeinen zum Beispiel der Verzicht auf die Luftrei-
bung, die Vernachla¨ssigung der Masse des Fadens und die Annahme, dass die Gravitationskraft an
jedem Ort exakt identisch ist. Die erste Vereinfachung fu¨hrt dazu, dass das Pendel ewig schwingen
wird, daher ist dies das erste weitere Detail, was beru¨cksichtigt wird. Die Masse des Fadens zu ver-
nachla¨ssigen fu¨hrt zu einem kleinen Fehler in der Da¨mpfung der Schwingung, da die Reibung des
Luftwiderstandes nur von der Fla¨che abha¨ngt, die Anziehungskraft aber ebenfalls von der Masse.
Die Beru¨cksichtigung der Vera¨nderung der Gravitationskraft infolge der Auslenkung und dadurch
gro¨ßerem Abstand vom Erdmittelpunkt fu¨hrt zu Sto¨rungen, da die Linearita¨t des Kraftgesetzes
gesto¨rt wird.
Wa¨hrend der Verzicht auf die Reibung eine Vereinfachung des Systems ist, deren Ungenauigkeit
sofort einleuchtet, sind die beiden anderen Effekte zuna¨chst nicht offensichtlich. Dies ha¨ngt damit
zusammen, dass unser Modell die Prozesse nur im Rahmen bestimmter Genauigkeiten beschreiben
muss. Ohne aufwendige technische Hilfsmittel ko¨nnen wir Strecken bis knapp unter den mm-
Bereich auflo¨sen. Die Effekte der zwei anderen Vereinfachungen fu¨hren aber zu Fehlern, die erst
auf sehr viel kleineren Skalen messbar wa¨ren. Fu¨r unsere Vorstellung einer guten Beschreibung
wu¨rde also eine Beru¨cksichtigung des Luftwiderstandes zu einem sehr guten Simulationsergebnis
fu¨hren.
Anhand dieses kleinen Beispiels wird bereits ersichtlich, dass sich komplexere Systeme ebenso
wenig in beliebiger Genauigkeit beschreiben lassen werden. Fu¨r ein Modell eines solchen Systems
mu¨ssen daher vorher Vorgaben erstellt werden, welche Pra¨zision erreicht werden soll.
In der Kerntechnik fu¨hrt dies direkt zu einem sehr grundsa¨tzlichen Problem. Die Energieproduk-
tion basiert auf der Spaltung schwerer Kerne, wobei pro Zeiteinheit sehr viele Kerne gespalten
werden. Der Vorgang der makroskopischen Energiefreisetzung basiert also auf einer statistischen
Verteilung von Prozessen, von denen jeder einzelne mikroskopische Energiemengen freisetzt. In den
Simulationsmodellen mu¨ssen diese mikroskopisch messbaren Prozesse dergestalt umgesetzt wer-
den, dass sie die Vera¨nderungen in den makroskopischen Gro¨ßen sinnvoll beschreiben, unabha¨ngig
davon ob die Ursachen bekannt sind oder nicht.
Fu¨r die Beru¨cksichtigung dieser Vera¨nderung gibt es verschiedene Vorgehensweisen bzw. Verfahren.
Auf der einen Seite stehen deterministische, auf der anderen statistische Modelle.
Deterministische Modelle bilden die Vera¨nderung in makroskopischen Gro¨ßen u¨ber vorher be-
stimmte Abha¨ngigkeiten ab. Es wird ein funktioneller Zusammenhang zwischen verschiedenen
makroskopischen Gro¨ßen ermittelt der dann verwendet wird, um zeitliche und ra¨umliche Extra-
polationen fu¨r die Messgro¨ße zu berechnen.
Statistische Modelle hingegen verwenden das physikalische Wissen u¨ber die mikroskopischen Pro-
zesse, aus denen sich die makroskopischen Gro¨ßen ableiten. Das Grundprinzip ist, dass eine große
Zahl an mikroskopischen Prozessen simuliert wird und aus der Verteilung der Ergebnisse die ma-
kroskopischen Gro¨ßen ableitet. Dieses Verfahren kann im allgemeinen als Monte-Carlo Methode
bezeichnet werden.
21
3 RECHENMODELLE UND SIMULATIONSVERFAHREN
3.1.1 Monte-Carlo Methode
Die Monte-Carlo Methode ist ein mathematisches Verfahren zur Lo¨sung von Problemen, die sich
nicht vollsta¨ndig analytisch erfassen lassen. Die wesentliche Idee ist es, eine hohe Zahl an Stichpro-
benwerten zu einer Fragestellung zu generieren und aus der Verteilung der Ergebnisse eine Lo¨sung
zu gewinnen.
Abb. 3.1: Bestimmung von pi durch Monte-Carlo Methoden
Ein sehr einfaches Beispiel fu¨r die Lo¨sung eines mathematischen Problems mit Monte-Carlo Me-
thoden ist die Bestimmung der Kreiszahl pi. In Abb.. 3.1 ist ein Einheitskreis in einem angren-
zenden Quadrat gezeigt. Das Quadrat mit Kantenla¨nge 2 hat dementsprechend eine Fla¨che von
A = (2r)2 = 4, wa¨hrend der Kreis die Fla¨che pi · r2 hat mit r = 1 hat. Dementsprechend gilt das
4 · Kreuze in Kreis
Kreuze gesamt
= pi
ist. Werden nun gleichverteilte Zufallszahlentupel aus dem Raum −1 ≤ x ≤ 1 und −1 ≤ y ≤ 1
erzeugt und mit der Kreisgleichung x2 + y2 ≤ 1 verglichen, fu¨hrt das Verha¨ltnis der die Glei-
chung erfu¨llenden Tupel zu allen erzeugten Tupelnzu dem Ergebnis fu¨r die Kreiszahl pi.(vgl. Ab-
bildung 3.1) Die Genauigkeit der so bestimmten Approximation wird mit Anzahl der Stichproben
genauer, es gilt dabei σ ∝ 1√
N
mit N der Anzahl der durchgefu¨hrten Stichproben, wobei σ ein Maß
fu¨r die Standardabweichung ist.
Dieses einfache Beispiel verdeutlicht bereits die Ma¨chtigkeit des Monte-Carlo-Verfahrens. Sobald
eine Problemstellung in einfache wahr/falsch Aussagen reduziert werden kann, la¨sst sich u¨ber
Monte-Carlo-Verfahren ein Ergebnis erzielen. Entscheidend ist nur, dass ausreichende Statistik
erreicht wird, um aus den zu Grunde liegenden Wahrscheinlichkeitsverteilungen fu¨r die mikro-
skopischen Fragestellungen die makroskopischen Ergebnisse mit einer ausreichenden Genauigkeit
ermitteln zu ko¨nnen.
U¨bertragen auf die Kerntechnik wird diese Methodik verwendet, um das neutronenphysikalische
Verhalten komplexer Systeme genauer zu beschreiben als es mit analytischen Methoden mo¨glich
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wa¨re. Die nuklearen Daten wie Wirkungsquerschnitte sind als Ergebnis relativ genauer Messun-
gen sehr gut bekannt, daher ko¨nnen die Einzelschicksale von Neutronen mit hoher Genauigkeit
simuliert werden. Da die mo¨glichen Wechselwirkungen von Neutronen mit Materie quantenme-
chanische Prozesse sind, finden diese nur mit gewissen Wahrscheinlichkeiten statt. Wird nun eine
große Anzahl von solchen Einzelschicksalen verfolgt lassen sich aus der statistischen Verteilung der
Einzelergebnisse die makroskopischen Systemgro¨ßen ableiten. Genauere Betrachtungen der Anwen-
dung von Monte-Carlo-Prozessen in den kerntechnischen Berechnungen werden in Kapitel 3.2.1
dargestellt.[22]
3.1.2 Aufbereitung nuklearer Daten mit NJOY
Ein erster wichtiger Arbeitsschritt fu¨r die Simulation der Vorga¨nge in einem Reaktorkern ist die
Aufbereitung der nuklearen Daten. Die großen Bibliotheken der Wirkungsquerschnitte sind im all-
gemeinen nur fu¨r wenige Temperaturen, teilweise sogar nur eine Referenztemperatur, verfu¨gbar. Da
die Wirkungsquerschnitte aber, insbesondere im Resonanzbereich, deutliche Temperaturabha¨ngig-
keiten zeigen, ist es notwendig, diese auf die beno¨tigten Temperaturen zu transformieren.
Zur Bearbeitung der Wirkungsquerschnitte ist das Programmpaket NJOY entwickelt worden.[20]
Dieses besteht aus vielen verschiedenen Modulen, die entsprechende Transformationen an den Wir-
kungsquerschnitten vornehmen ko¨nnen. Fu¨r die in dieser Arbeit durchgefu¨hrten Transformationen
kamen die Module MODER, RECONR, BROADR und ACER zum Einsatz.
Das Modul MODER wird beno¨tigt, um die im ENDF-ASCII Format vorliegenden Wirkungs-
querschnittsdateien in das NJOY-interne Bina¨rformat einzulesen. Als zweiter Aufruf kommt das
Modul RECONR zum Einsatz. Dieses rekonstruiert aus den Punktdaten des ENDF-Formats die
Resonanzparameter, so dass im na¨chsten Schritt mit BROADR die Dopplerverbreiterung auf die
gewu¨nschten Temperaturen durchgefu¨hrt werden kann. Dabei wird gleichzeitig die Punktdichte
im schnellen Spektrum reduziert, da die Wirkungsquerschnitte fu¨r thermische Systeme optimiert
werden. Dies fu¨hrt bei den spa¨teren Simulationen zu deutlich ku¨rzeren Rechenzeiten. Als abschlie-
ßender Schritt wird das Modul ACER aufgerufen, welches die neu generierten Wirkungsquer-
schnittsdaten wieder als Punktdaten in das MCNP kompatible .ace Format umwandelt.[20]
Da in dieser Arbeit typischerweise Brennstofftemperaturen von 900 K beno¨tigt werden, die Da-
tensa¨tze der Bibliothek allerdings nur fu¨r 300 K vorliegen, war eine Transformation der Quer-
schnitte mit NJOY notwendig.
3.2 Reaktorphysikalisches Programm: MCBURN
Im Rahmen der vorliegenden Arbeit ist die neue Abbrandmethode MCBURN entwickelt worden.
Ziel dieser Methode ist es, die neutronenphysikalischen Zusta¨nde bzw. Vorga¨nge in einem LWR
System in hoher geometrischer und zeitlicher Auflo¨sung beru¨cksichtigen zu ko¨nnen.
In realen kerntechnischen Systemen vera¨ndern sich die neutronenphysikalischen Verha¨ltnisse kon-
tinuierlich. Dies gilt sowohl fu¨r die geometrische, als auch die zeitliche Ebene. Auf geometrischer
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Ebene herrschen an verschiedenen Positionen des Reaktors unterschiedliche Neutronenflu¨sse, so
dass der Brennstoffverbrauch positionsabha¨ngig ist. So wird an den oberen und unteren Ra¨ndern
der Brennsta¨be weniger Material verbraucht als im Zentrum. Im Bezug auf die zeitliche Ebene
ist anzumerken, dass die Vera¨nderung der Materialzusammensetzung ein stetiger Prozess ist, der
nicht in sprunghaften Stufen erfolgt.
Die fu¨r die entscheidenden Parameter, bspw. die Leistungsdichteverteilung, zugrunde liegenden
Prozesse haben sehr kurze Reichweiten. Die typische Historie eines Neutrons basiert auf der Frei-
setzung durch Spaltung, einer Bremsung nach einer Strecke von wenigen Zentimetern und einer
erneuten Absorption. Aus diesem Grund ist es zum einen notwendig, die Materialzusammenset-
zungen lokal sehr gut zu kennen und zum anderen lokale Ergebnisse fu¨r Parameter wie die Leistung
zu bestimmen.
Dieses Anforderungsprofil la¨sst sich durch die Monte-Carlo Methode sehr gut erfu¨llen. Aus diesem
Grund wird in MCBURN fu¨r die Berechnung der stationa¨ren neutronenphysikalischen Parameter
zu einem Zeitpunkt der Monte-Carlo Code MCNP eingesetzt. Diese zu einem Zeitpunkt ermittel-
ten Parameter werden dann verwendet, um mit dem Programm ORIGEN die Abbrandgleichungen
lokal zu lo¨sen und damit fu¨r jede Systemzelle die lokalen Zusta¨nde zu beschreiben. Beide Codes wer-
den aufgrund ihrer Leistungsfa¨higkeit fu¨r die Modellierung der neutronenphysikalischen Vorga¨nge
und des Abbrandes weltweit in verschiedenen Kombinationen eingesetzt.
3.2.1 Neutronikprogramm: MCNP
Fu¨r MCBURN wurde MCNP – A General Monte Carlo N-Particle Transport Code – in der
Version 5 als Neutronik-Code verwendet. Durch die Simulation einiger Millionen Einzelschicksale
von Neutronen werden fu¨r die fu¨r die Abbrandsimulation beno¨tigten Systemparameter bestimmt.
Neben der Kritikalita¨t keff des Systems sind dies insbesondere makroskopische Eingruppenwir-
kungsquerschnitte fu¨r die Nuklide des Brennstoffs an jeder Position des untersuchten Systemes
sowie die lokale Leistungsproduktion.
Zur Berechnung der fu¨r die Abbrandrechnung erforderlichen physikalischen Parameter werden
Monte-Carlo-Methoden verwendet. Die Simulation von Einzelschicksalen von Neutronen erfolgt
aufgrund der u¨ber die Wirkungsquerschnitte bekannten Reaktionswahrscheinlichkeiten bzw. Wahr-
scheinlichkeitsfunktionen unter Verwendung eines leistungsstarken Zufallszahlengenerators. In Ab-
bildung 3.2 wird ein mo¨glicher Ereignispfad dargestellt. An Punkt 1 wird das Neutron in eine
zufa¨llige Richtung gestreut, dass dabei frei werdene Photon wird an Punkt 7 im Material absor-
biert. Das zuvor gestreute Neutron trifft an Punkt 2 auf spaltbares Material, es kommt zu einer
Spaltung, die zwei neue Neutronen und ein Photon erzeugen. An Punkt 3 wird eines der neu
freigesetzten Neutronen eingefangen, an Punkt 4 verla¨sst es das System. Das entstandene Photon
wird zuna¨chst an Punkt 5 gestreut, bevor es an Punkt 6 ebenfalls das System verla¨sst.
Zentrale Vorraussetzung fu¨r die Simulationen ist es, die Geometrie des Systems ada¨quat zu mo-
dellieren. Unter der Geometrie versteht man die ra¨umliche Anordnung und Konfiguration der im
System vorhandenen Komponenten wie beispielsweise der Brennelemente. Die Modellierung der
Geometrie erfolgt u¨ber die Beschreibung von Ko¨rpern durch Angabe ihrer Begrenzungsfla¨chen.
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Abb. 3.2: Mo¨glicher Ereignispfad fu¨r ein Neutron[30]
Ein einfaches Beispiel hierfu¨r sei ein Brennstab wie in Abbildung 3.3. Dieser wird u¨ber 3 Zylin-
derma¨ntel so wie eine Boden und eine Deckelfla¨che modelliert. Innerhalb des innersten Zylinders
und zwischen den beiden Begrenzungsfla¨chen befindet sich der Brennstoff, dies sei Volumenzelle
1. Zwischen ersten und zweitem Zylindermantel und zwischen den beiden Begrenzungen ist der
Gasspalt, dies ist Volumenzelle 2. Zwischen zweitem und dritten Zylindermantel wird Zelle 3 fu¨r
das Hu¨llrohr definiert, alles was außerhalb des dritten Mantels liegt, ist Zelle 4. Jeder Volumenzelle
muss ein Material zugewiesen werden. In diesem Falle wu¨rde man Zelle 1 den Brennstoff, beispiels-
weise auf Thoriumbasis zuweisen, Zelle 2 wird mit Gas gefu¨llt, Zelle 3 mit dem Hu¨llrohrmaterial
und Zelle 4 mit dem Ku¨hlmittel, beispielsweise Wasser. Dies ist im Sinne der Modellierung eine
Einheitszelle.
Abb. 3.3: vereinfachte Geometrie eines Brennstabes
Um aufwendigere Strukturen wie beispielsweise Brennelemente modellieren zu ko¨nnen werden so-
genannte Lattices verwendet. Dies sind im Wesentlichen Raster von Zellen, wie in Abbildung 3.4
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beispielhaft dargestellt wird. In der Abbildung besteht das Lattice aus sechs quadratischen Zellen
die je mit einer zylindrischen Anordnung gefu¨llt sind, dies ko¨nnte ein Brennstab sein. Die dunk-
lere Farbe in den Zellen 2 und 6 bedeutet, dass die dort eingesetzten Strukturen sich von den
anderen vieren unterscheiden. Diese Unterschiede ko¨nnen sowohl Materialien, als auch geometri-
sche Strukturen betreffen, solange diese die Zellenbegrenzung nicht u¨berschreitet. Lattices sind fu¨r
beliebige regelma¨ßige Grundfla¨chen denkbar. Typische LWR-Brennelemente haben eine quadrati-
sche Grundfla¨che mit einer entsprechenden Anordnung der Brennsta¨be. Eine solche Struktur wird
dann beispielsweise modelliert, indem man ein Lattice fu¨r die Brennstabpositionen vorgibt und
diese dann mit den gewu¨nschten Sta¨ben fu¨llt.
Abb. 3.4: Prinzip der Lattices
Um die beno¨tigten neutronischen Ergebnisse zu erhalten mu¨ssen nun sogenannte Tallies verwendet
werden. Diese Tallies werden zusammen mit der Geometrie in einem Input definiert und stellen
einen Detektor fu¨r ein spezifisches Ereignis an einem speziellen Ort da. Ein einfaches Beispiel ist
eine Tally, die den Neutronenfluss an einem speziellen Ort bestimmt. An diesem Ort werden die
innerhalb der vorgegebenen Energiegruppe einfallenden Neutronen geza¨hlt und auf die Anzahl der
insgesamt im System berechneten Neutronen normiert. Das Ergebnis wa¨re in diesem Fall dann
eine Aussage wieviele Neutronen den Detektor erreichen, bezogen auf ein Neutron.
Mit Hilfe der Beziehung 3.1 lassen sich u¨ber die mit Hilfe der Tallies bestimmten Reaktionsraten R˙
und Neutronenflu¨sse fu¨r jede Zone die makroskopischen Wirkunsquerschnitte bestimmen.
R˙ =
∫
Φ · Σ dE∫
Φ dE
(3.1)
Diese Wirkungsquerschnitte werden dann zur Lo¨sung der Abbrandgleichung durch das Programm
ORIGEN (siehe Kap. 3.2.2) verwendet.[30]
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3.2.2 Abbrandprogramm: ORIGEN2
Das Programmpaket ORIGEN2 wird verwendet, um die Entwicklungen der Isotopenzusammen-
setzung fu¨r die Brennstoffe im Core zu berechnen. Fu¨r jedes Nuklid i kann die A¨nderung mit
folgender inhomogener Differentialgleichung erster Ordnung beschrieben werden:
dXi
dt
=
N∑
j=1
lijλjXj + φ
N∑
k=1
fikσkXk − (λi + φσi + ri)Xi + Fi (3.2)
Mit
Xi = Atomdichte des Nuklids i
N = Anzahl der Nuklide
lij = Anteil der Zerfallsprozesse des Nuklides j, die zum Nuklid i fu¨hren
λj = Zerfallskonstante des Nuklides j
φ = Ra¨umlich und energetisch gemittelter Neutronenfluss
fik = Anteil der Neutronabsorptionen anderer Nuklide k, die zum Aufbau von Nuklid i fu¨hren
σk = Spektralgemittelter Wirkungsquerschnitt fu¨r Nuklid k
ri = Kontinuierliche Entnahme des Nuklids i aus dem System
Fi = Kontinuierliche Zufuhr des Nuklids i
Dieses System gekoppelter Differentialgleichungen werden fu¨r ein vorgegebenes Zeitintervall fu¨r
die N Nuklide gelo¨st. Die erste Summe beschreibt die Zerfa¨lle von Isotopen, die zum Isotop Xi
fu¨hren. Fu¨r das Beispiel 233U wa¨ren dies das 233Pa und 233Np. Fu¨r alle anderen Isotope wa¨re lij
dementsprechend 0. Die zweite Summe beschreibt den Aufbau eines Isotops durch Brutprozesse.
Fu¨r das 233U wa¨re dementsprechend das 232U der Vorga¨ngerkern. Bei einem Wirkungsquerschnitt
von 73 b fu¨r Neutroneneinfang und 74 b fu¨r Spaltung des 232U wa¨re dementsprechend fik ≈ 0.5. Fu¨r
alle anderen Isotope wird der Term dann erneut 0. Der dritte Term beschreibt die Prozesse, die zur
Reduktion von Xi fu¨hren. Dies sind der radioaktive Zerfall, Neutroneinfang, sowohl zur Spaltung
als auch zum Aufbau ho¨herer Isotope und eventuell vorgesehene entnahme aus dem System.
Die Datenbasis umfasst ca 1700 Nuklide, die sich aus 130 Aktinide, 850 Spaltprodukte und 720
Aktivierungsprodukte zusammensetzen. Dies fu¨hrt dazu, dass die Differentialgleichungen in Ma-
trixform die Dimension 1700× 1700 hat, wobei viele der Eintra¨ge 0 sind.
Bateman hat gezeigt, dass Gleichung 3.3 zu jedem Zeitpunkt t die Konzentration eines Nuklids Ni
beschreibt als Lo¨sung fu¨r die Differentialgleichungen 3.2. Dabei beschreibt di eine zur Zerfallskon-
stante analoge Gro¨ße, die auch flussbedingten Effekte wie Spaltungen oder Neutronenabsorbtion
beru¨cksichtigt. Das Matrixelement an+1,n liefert ein Verha¨ltnis, wie viele Reaktionen des Mutter-
nuklids zu Ni fu¨hrt.
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Ni(t) = Ni(0) · e−dit +
i−1∑
k=1
Nk(0)
[
i−1∑
j=k
exp(−djt)− exp(−dit)
(di − dj) aj+1,j
i−1∏
n=k,n6=j
an+1,n
dn − dj
]
(3.3)
Die Herleitung dieser Gleichung basiert auf der Lo¨sung der Differentialgleichungen fu¨r den kon-
sekutiven Zerfall einer Isotopenkette. Da fu¨r den betrachteten Zeitschritt t der Fluss konstant
angenommen wird, kann der flussabha¨ngige Term analog zum Zerfallsgesetz behandelt werden.
Betrachtet man ein Tochternuklid i fu¨r den Fall, dass nur fu¨r das Nuklid n = 1 eine initiale Masse
vorliegt, ist die Lo¨sung durch die Gleichung 3.4 gegeben. Unter numerischen Gesichtspunkten ist
es geschickter, Gleichung 3.4 in eine andere Form zu bringen, es la¨sst sich zeigen das ebenfalls
Gleichung 3.5 gilt.
Ni(t) = λ1λ2 . . . λi−1N1(0)
i∑
j=1
e−λjt∏
k 6=j(λk − λj)
(3.4)
Ni(t) = N1(0)
i−1∑
j=1
(
e−qjt − e−qit
qi − qj
)[
Sj
n=k,k 6=j∏
i−1
Sn
qn − qj
]
(3.5)
Die Verallgemeinerung auf alle Nuklide erfolgt durch eine U¨berlagung der einzelnen Startnuklide.
Dies fu¨hrt zu Gleichung 3.3.
Um die Batemangleichungen fu¨r die vorgegebene Brennstoffzusammensetzung zu lo¨sen wird ein
vierschrittiges Verfahren angewendet. Zuna¨chst werden die Nuklide in zwei Gruppen eingeteilt,
langlebige und kurzlebige. Dabei gilt ein Nuklid als kurzlebig, wenn seine Removal-Halbwertszeit
kleiner als ein Zehntel des zu berechnenden Zeitschrittes ist. Die Removal-Halbwertszeit besteht
dabei aus der klassischen Halbwertszeit fu¨r den Zerfall sowie flussinduizierter Effekte, die fu¨r
den zu berechnenden Zeitschritt die Lebensdauer verku¨rzen. Das System aus gekoppelten Diffe-
renzialgleichungen wird fu¨r die Lo¨sung in eine Matrixgleichung umgeformt, in der die Removal-
Halbwertszeiten die Koeffizienten bilden.
Da die kurzlebigen Isotope innerhalb des zu berechnenden Zeitschrittes nahezu vollsta¨ndig zer-
fallen werden sie im zweiten Schritt in die langlebigen Isotope akkumuliert. Daraus folgt, dass in
der anschließenden Lo¨sung der Matrix nur langlebige Isotope betrachtet werden mu¨ssen. Insofern
reduziert sich die Dimension und Komplexita¨t erheblich. Gleichzeitig werden numerische Probleme
vermieden, die in der Berechnungsgenauigkeit (Bitla¨nge) begru¨ndet sind, da sich Ergebnisse um
viele Gro¨ßenordnungen unterscheiden ko¨nnen.
Zur Lo¨sung der reduzierten Matrix wird hierbei die Matrixexponentional -Methode angewendet.
Im Anschluss an die Berechnung der langlebigen Isotope werden fu¨r die kurzlebigen die Gleich-
gewichtszusta¨nde fu¨r die Konzentrationen der langlebigen berechnet. Dazu wird ein vereinfachter
Gauß-Seidel-Algorithmus verwendet.[4] [31]
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3.2.3 Struktur und Ablauf des Programms
Der Programmablauf von MCBURN wird in Abbildung 3.5 dargestellt. Zur Nutzung des Pro-
grammpaketes mu¨ssen zwei Inputdateien bereit gestellt werden. Zum einen ein MCNP-Input, der
einigen speziellen Anforderungen genu¨gen muss, sowie eine Konfigurationsdatei, die neben einigen
Pfaden fu¨r Quelldateien vor allem die Beschreibung des Abbrandszenarios beinhaltet.
Folgende Inputparameter beschreiben das Abbrandszenario:
• Abzubrennende Materialen
• Liste der Abbrandzeitschritte
• Liste der zu jedem Zeitschritt geho¨renden thermischen Leistung des Systems
• Bevorzugt zu verwendene Wirkungsquerschnitte
Abb. 3.5: Aufbau und Programmablauf von MCBURN
Eine der Anforderungen an den Originalinput ist, dass das System in Form eines einzelnen Lattice
beschrieben wird. Da der Code zur Berechnung von Brennelementverhalten entwickelt wurde, ist
dies keine wesentliche Einschra¨nkung. MCBURN findet dann in diesem Lattice die Zellen, die die
zuvor definierten Materialien beinhalten. An dieser Stelle wird der Originalinput dann dergestalt
modifiziert, dass an jeder Position in dem Lattice die abzubrennendes Material beinhaltet eine
individuelle Materialzelle definiert wird, vgl. Abbildung 3.6. Dies ermo¨glicht es an jedem Ort des
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Abb. 3.6: Individualisierung der Latticepositionen durch MCBURN
nuklearen Systems Informationen u¨ber die lokalen physikalischen Verha¨ltnisse bzw. Zusta¨nde zu
gewinnen. Außerdem werden die fu¨r die Berechnung beno¨tigten Tallies an den Input angehangen.
Nachdem der Originalinput modifiziert wurde startet die eigentliche Abbrandsimulation. In der
Konfigurationsdatei werden n Abbrandschritte definiert, fu¨r die jeweils ein MCNP-Lauf und m
ORIGEN-La¨ufe erforderlich sind, wobei m die Anzahl der abzubrennenden Materialzellen ist.
Wa¨hrend des MCNP-Laufes werden im wesentlichen drei physikalische Parameter bzw. Parame-
tergruppen bestimmt: Die Systemkritikalita¨t, die Verteilung der thermischen Leistung im System
sowie die makroskopischen Eingruppenquerschnitte fu¨r u¨ber 200 Isotope in jeder Materialzelle.
Nachdem die MCNP-Berechnung beendet wurde analysiert MCBURN die Ergebnisse und erstellt
fu¨r jede der m Materialzellen die notwendigen Inputdateien fu¨r die na¨chsten ORIGEN-Rechnung.
Hierfu¨r sind drei Inputdateien notwendig. Eine Steuerungsdatei, eine Datei die die Materialzu-
sammensetzungen beinhaltet und eine Datei die die Eingruppenquerschnitte bereitstellt. In der
Inputdatei werden Leistung und Dauer des Abbrandschrittes spezifiziert die sich aus der Konfigu-
rationsdatei bzw. der Analyse der MCNP-Ergebnisse ergeben.
Im Anschluss an die m ORIGEN-Berechnungen analysiert MCBURN diese Dateien erneut und
erzeugt einen neuen MCNP-Input, in dem die Materialzusammensetzungen im Vergleich zum vor-
herigen Lauf aktualisiert werden. Nachdem die Abbrandrechnungen des letzten Abbrandschrittes
durchgefu¨hrt wurden wird ein letztes mal MCNP aufgerufen, um die abschließende Kritikalita¨t
des Systems zu bestimmen.
3.2.4 Methode der Ergebnisanalyse
MCBURN erzeugt wa¨hrend einer Simulation eine sehr große Menge an Informationen, die spa¨ter
verarbeitet werden sollen. Zu jedem Zeitpunkt werden fu¨r das System die folgenden Ergebnisse
berechnet:
• Kritikalita¨t des Systems
• Leistung jeder Materialzelle
• Isotopenvektor jeder Materialzelle
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• Eingruppen-Wirkungsquerschnitte fu¨r mehr als 200 Isotope fu¨r jede Materialzelle
Der Umfang der Ergebnisdateien skaliert also sehr stark mit der zeitlichen sowie ra¨umlichen
Auflo¨sung des zu untersuchenden Systems. Zur Analyse dieser sehr umfassenden Datenmengen
wurde ein objektorientiertes Datenmodell entwickelt. Mit Hilfe dieses Datenmodells ist es mo¨glich
individuell die Ergebnisse aus den Daten zu filtern die fu¨r die spezifische Problemstellung relevant
sind. Abbildung 3.7 zeigt wie die Daten in dem Datenmodell hirachisch strukturiert werden.
Abb. 3.7: UML-Diagramm des Datenmodells zur Analyse von MCBURN Ergebnissen
Das Objekt RMFactory hat die Aufgabe die Ergebnisdateien zu lesen und die Daten in die dar-
gestellte Struktur einzutragen. Dazu wird fu¨r jeden simulierten Abbrandschritt ein RMTimestep
Objekt erzeugt. Dieses beinhaltet die Geometrie und als Ergebnis die Kritikalita¨t sowie den Feh-
ler auf diesen Wert aus den MCNP-Berechnungen. In jedem RMTimestep ist eine Kopie der
Modellgeometrie enthalten. Diese wird dargestellt u¨ber eine Liste von RMUniverses analog der
MCNP-Struktur aus einem Lattice und den Universes als Befu¨llungen. Jedes dieser RMUniverse-
Objekte beinhaltet eine oder mehr Zellen. Diese Zellen haben ein Volumen, eine Materialdichte,
eine Leistung wa¨hrend des Abbrandschrittes und beinhalten einen Isotopenvektor.
Diese klar strukturierten Daten ko¨nnen mittels entwickelter Routinen auf die gewu¨nschten In-
formationen reduziert werden die dann in ein passendes Austauschformat wie beispielsweise .csv
geschrieben werden.
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3.3 Eingesetzte Computersysteme und -cluster
Die fu¨r diese Arbeit durchgefu¨hrten Simulationen zeichnen sich durch besonders hohe ra¨umliche
Auflo¨sungen aus. Die dazu notwendigen Rechnungen lassen sich allerdings nicht auf einfachen PC-
Systemen bewerkstelligen, so dass ein mehrstufiges System zum Einsatz gekommen ist. Am Anfang
steht dabei ein Desktop-PC, als zweite Stufe wurde ein sogenannter Rechencluster verwendet und
fu¨r die großskaligen Untersuchungen kam der Ju¨licher Supercomputer JUROPA zum Einsatz.
Als Desktop-PC wurde ein System mit Quadcore-Prozessor und 4 GB RAM verwendet. Diese
Systemparameter waren ausreichend, um die Modellentwicklung sowie erste Auswertungen betrei-
ben zu ko¨nnen. Die Rechenleistung reichte im Bereich der Simulation aus, um kleinere Plaubi-
lita¨tspru¨fungen durchzufu¨hren und die Inputdateien auf Korrektheit zu u¨berpru¨fen. Dahingegen
war fu¨r die Simulation kleiner Systeme, wie beispielsweise Simulation auf der Brennelementebene,
bereits ein Wechsel auf einen Rechencluster notwendig.
Die Leistungsparameter des verwendeten Rechenclusters des IEK-6 sind in Tabelle 3.1 zusammen-
gefasst. Dieses System hat mehrere Funktionen erfu¨llt. Zum einen wurde es fu¨r viele Simulationen
mittlerer Komplexita¨t, wie beispielsweise die Simulation von Brennelementen, eingesetzt. Dies hat
zum einen die Rechenzeitkontingente auf Juropa entlastet, zum anderen war die Rechenzeit oft
schneller verfu¨gbar als auf JUROPA. Fu¨r die Simulation eines Viertel-Reaktorkerns hat die Rechen-
leistung allerdings nicht mehr ausgereicht. Fu¨r die Analysen dieser Simulationen wird der Cluster
jedoch weiterhin verwendet, da die anfallenden Datenmengen auf einem Desktop PC nicht zu ver-
walten oder auszuwerten sind. Dies liegt insbesondere an dem hohen RAM-Bedarf der Analysen,
die Spitzenwerte von mehr als 10 GB Arbeitsspeicher erreicht haben. Diese werden insbesondere
auf dem Head-Node durchgefu¨hrt, der speziell fu¨r solche Anforderungen konzipiert wurde.
Anzahl Prozessoren 36
Prozessortyp AMD Phenom II X6 (6 Core-CPU)
RAM je Mainboard 4 GB (0.66 GB/CPU-Core)
Anzahl Cores gesamt 216
Head Node Dual Intel Xeon 5500 (4 Core-CPU), 32 GB RAM (4 GB / CPU-Core)
Netzwerkstruktur Gigabit Ethernet
Betriebsystem Gentoo GNU/Linux
Tab. 3.1: Systemeigenschaften des IEK-6-Rechenclusters
Wie bereits zuvor angedeutet ist fu¨r die Simulation der komplexen Systeme der Supercomputer
JUROPA des JSC zum Einsatz gekommen. JUROPA ist in der Rangliste der schnellsten derzeit
bekannten Rechnersysteme auf Platz 23 gelistet (Stand Nov. 2010). Die Rechenkapazita¨t wird mit
einer Peakleistung von 308 TF lops angegeben, beim Linpackbenchmark wurden 274.8 TF lops
erreicht. Das System wurde am JSC entworfen und in Zusammenarbeit mit den Firmen Bull, Sun,
Intel, Mellanox und ParTec realisiert. Die Architektur basiert auf 2208 sogenannten Nodes, die
jeweils aus 2 Intel Nehalem Quadcore-Prozessoren und 24 GB RAM bestehen. Die Kommunikation
zwischen den Nodes erfolgt u¨ber Infiniband.[13]
Fu¨r die Viertelkernsimulationen war der Einsatz von JUROPA zwingend erforderlich. Dies ha¨ngt
insbesondere mit dem sehr hohen RAM Bedarf der Rechnungen zusammen. Juropa bietet die
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Option, auf jedem Knoten nur einen Teil der Cores zu benutzen wa¨hrend der volle RAM zur
Verfu¨gung steht. Fu¨r die aufwendigsten Simulationen hatte dies zur Folge, dass nur 3 Cores je
Knoten benutzt werden konnten, da fu¨r die restlichen der RAM nicht ausreichte. U¨blicherweise
wurden fu¨r jede Simulation nicht mehr als 8 Knoten verwendet. Dies ha¨ngt mit den Eigenschaften
des MCNP-Codes zusammen. Fu¨r die Berechnung von kritischen Systemen skaliert der Code nur
bis zu einer Prozessorzahl von ca. 100. Der Performancegewinn wird jedoch schon in niedrigeren
Bereichen kleiner, so dass entschieden wurde maximal 64 Prozessoren zu verwenden. Dies hat
daru¨ber hinaus den Vorteil, dass schneller Rechenzeit zugeteilt werden kann.
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4 Validierung von MCBURN
Damit mit einem Codesystem belastbare Aussagen getroffen werden ko¨nnen, muss dieses zuna¨chst
validiert werden. Idealerweise findet eine Verifizierung anhand von experimentellen Daten statt,
aber auch Vergleiche von Codesystemen mit vergleichbarem Funktionsumfang ko¨nnen wertvolle
Erkenntnisse fu¨r die Validierung liefern.
Fu¨r die Validierung des Codesystems MCBURN werden 4 Validierungsschritte unternommen.
Da das Codesystem Monteburns als Vorstufe fu¨r die generelle Algorithmik dient, wird zuna¨chst
ein Vergleich mit diesem System durchgefu¨hrt. Anschließend wird ein IAEA-Benchmark nachge-
rechnet, bei dem unter anderem auch Monteburns zum Einsatz kam. Der dritte und vierte Schritt
sind die Teilnahmen an internationalen Codebenchmarks. Dabei wurde zuna¨chst an einem reinen
Code-to-Code Benchmark fu¨r einen IMF-Brennstoff teilgenommen. Als abschließender Schritt folgt
die Teilnahme an dem Simulationsbenchmarks eines Bestrahlungsexperimentes, bei dem ein kurzer
Thorium-Plutonium Teststab unter realen Bedingungen im Kern des KKW Obrigheim bestrahlt
wurde.
Ziel dieser Validierungsschritte ist es zu zeigen, dass MCBURN im Rahmen der Modellgenauig-
keiten belastbare Ergebnisse liefert, die Aussagen u¨ber das Brennstoffverhalten erlauben.
4.1 Code-to-Code Benchmark: Vergleich mit Monteburns
Wa¨hrend der Entwicklung von MCBURN fand begleitend ein kleiner Code-to-Code Benchmark
mit Monteburns statt. Monteburns diente als Vorlage fu¨r die Entwicklung von MCBURN hin-
sichtlich der Methodik zur Bestimmung der Wirkungsquerschnitte fu¨r Brennstoffzonen. Da die
Auflo¨sung von Monteburns aber auf 40 Materialzonen beschra¨nkt ist, musste ein entsprechend
kleines Modell fu¨r den Vergleich verwendet werden.
Hierzu wurde ein Modell mit 7×7 Stabpositionen entwickelt, von denen 9 mit Steuerstabfu¨hrungs-
rohren belegt wurden. In Abb. 4.1 ist das Modell dargestellt. Es werden 3 verschiedene MOX-
Brennsta¨be mit unterschiedlichem Plutoniumgehalt verwendet. In Zone 1 ist der spaltbare Pluto-
niumgehalt 3.3%, in Zone 2 2.3% und in Zone 3 4.3%. Als Abbrandszenario wurden 8 a¨quidistante
Zeitschritte mit einer Gesamtdauer von 298 Tagen gewa¨hlt.
Betrachtet wurden die Entwicklung der Multiplikationskonstante keff sowie Materialbilanzen fu¨r
Uran, Plutonium sowie die minoren Aktinide. Da die verwendeten Methodiken sehr a¨hnlich sind,
sollten die Abweichungen zwischen den beiden verwendeten Simulationssystemen gering sein.
In Abbildung 4.2 ist der Verlauf der Multiplikationskonstanten dargestellt. Es zeigt sich, dass eine
geringe Abweichung besteht, die mit wachsender Zyklusla¨nge langsam zunimmt. Der Unterschied
betra¨gt am Ende ca 0.4%. Mit Blick auf den zeitlichen Verlauf sind die Ergebnisse der beiden
Programmsysteme aber in einer hervorragenden U¨bereinstimmung.
Die Abbildungen 4.3 bis 4.5 zeigen den Verlauf der Materialkonzentrationen exemplarisch fu¨r
235U, 239Pu und das gesamte Schwermetall. Beim Verlauf des Urans zeigt sich bei entsprechender
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Abb. 4.1: Anordnung der Brennsta¨be im Code-to-Code Benchmark MCBURN gegen Monte-
burns
Abb. 4.2: Kritikalita¨tsverlauf im Code-to-Code Benchmark MCBURN gegen Monteburns
Skalierung ein versta¨rkter Uranumsatz im Falle der Monteburnsrechnung, bei der sich am Ende
eine Abweichung im Restbetrag in Ho¨he von ca. 1.6% ergibt.
Fu¨r den Plutoniumverlauf zeigt sich ein vergleichbares Bild. Die Abweichung der beiden Verla¨ufe
steigt mit jedem Zeitschritt und endet bei ca 2.2%. Erneut wird von Monteburns mehr Material
vernichtet als von MCBURN . Betrachtet man zusa¨tzlich den Verlauf des gesamten Schwerme-
talls, wird die Abweichung mit 0.4% relativ gesehen kleiner.
Zusammenfassend ist an der Stelle also festzustellen, dass Monteburns bei zuna¨chst gleichen In-
35
4 VALIDIERUNG VON MCBURN
Abb. 4.3: 235U-Verlauf im Code-to-Code Benchmark MCBURN gegen Monteburns
Abb. 4.4: 239Pu-Verlauf im Code-to-Code Benchmark MCBURN gegen Monteburns
Abb. 4.5: Schwermetallverlauf im Code-to-Code Benchmark MCBURN gegen Monteburns
putparametern mehr Material umsetzt. Betrachtet man die Funktionsweise der beiden Programme
im Detail, la¨sst sich der Unterschied jedoch erkla¨ren:
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Das Abbrandprogramm ORIGEN bietet 2 verschiedene Steuerungsoptionen fu¨r die Abbrandrech-
nung. Im ersten Fall wird mittels des totalen Flusses abgebrannt, im zweiteren u¨ber die vorgegebene
thermische Leistung. MCBURN verwendet die zweite Option. Zu jedem Abbrandschritt wird fu¨r
jede einzelne Brennstoffzelle ermittelt, wie groß ihr relativer Anteil an der vorgegebenen Gesamt-
leistung ist. Die Summe u¨ber alle Zellen ergibt somit zu jedem Zeitschritt die exakt vorgegebene
thermische Leistung. In Monteburns wird ein anderer Ansatz verfolgt. U¨ber die Materialzusam-
mensetzung und die Q-Werte der einzelnen Isotope wird ein totaler Fluss abgeleitet, der dann zur
Bestrahlung verwendet wird. Dies hat zur Konsequenz, dass die thermische Leistung des Systems
in den Zeitschritten nicht konstant ist, sondern sich ebenso wie die Flusswerte vera¨ndert.
An dieser Stelle kann nicht abschließend gekla¨rt werden, welches der beiden Verfahren das bes-
sere ist wenn es um die Abbildung von realen Experimenten geht. Daher wurden noch weitere
Benchmarks durchgefu¨hrt.
4.2 Code-to-Code Benchmark: IAEA Thorium Benchmark
Nachdem die erste Version von MCBURN fertig gestellt wurde, erfolgte eine zweite Validierung
anhand eines IAEA Thorium Benchmarks. Der Benchmark stammt aus dem Jahr 2004 und wurde
unter Fu¨hrung des Forschungszentrum Ju¨lichs durchgefu¨hrt, daher sind die Vergleichsergebnisse
mit vielen Details weiterhin verfu¨gbar.
Das Modell fu¨r den Benchmark basiert auf einem 17× 17− 25 Brennelement der Firma Westing-
house. Die geometrischen Abmessungen sowie Abbrandhistorie sind in Tabelle 4.1 angegeben. Als
Brennstoff wird Thorium-Plutonium mit einem Plutoniumanteil von 7.5% verwendet.
Als Vergleichsergebnisse fu¨r den Benchmark wurden die folgenden Gro¨ßen definiert:
• Verlauf der Kritikalita¨t kinf
• Nukliddichten fu¨r ausgewa¨hlte Aktinide in [1/(barn ∗ cm)]
• Minimale und maximale rel. Leistung im Assembly
Fu¨r den Verlauf der Kritikalita¨t wurden die in Tabelle 4.2 aufgelisteten Abbrandschritte definiert.
Der Vergleich der relativen Leistungen findet zu BOB (Begin of Burnup), BOB mit Xe Gleichge-
wicht, MOB (Mid of Burnup) und EOB (End of Burnup) statt. Die Nukliddichten werden nur zu
EOB verglichen.
An dem Benchmark haben die Organisationen BNFL, FZJ und NRG teilgenommen. Dabei kamen
die Codesysteme CASMO-4, SCALE-4.2, V.S.O.P (99) und WIMS-8 zum Einsatz. Erga¨nzend
wurden außerdem Rechnungen mit Codesystem Monteburns durchgefu¨hrt, die in den weiteren
Ergebnissen mit MCNP 4b bezeichnet werden.
In Abbildung 4.6 ist der Verlauf der Kritikalita¨t im Benchmark fu¨r die verschiedenen Teilnehmer so
wie der Mittelwert dargestellt. Es fa¨llt auf, dass sowohl die MCBURN als auch die VSOP-Kurve
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Gro¨ße Einheit Wert
Geometrische Daten
Assembly Abmessungen cm 22.38× 22.38
Cell Pitch cm 1.3165
Pellet Radius cm 0.41
Cladding Dicke cm 0.060
Aktive Ho¨he cm 365
Schwermetalldichte g/cm3 8.25
Brennstoffdichte g/cm3 9.38
Claddingdichte g/cm3 7.53
Moderatordichte g/cm3 0.70
Abbrand Daten
Abbrand MWd/kgHM 60.0
Spezifische Leistung kW/kgHM 42.48
Borkonzentration ppm 700
Materialzusammensetzung
Zr-nat 1/(barn ∗ cm) 4.9680E-02
H-1 1/(barn ∗ cm) 4.6921E-02
O-16 1/(barn ∗ cm) 2.3501E-02
B-10 1/(barn ∗ cm) 5.4049E-06
B-11 1/(barn ∗ cm) 2.1893E-05
Tab. 4.1: Geometrischer Aufbau und Material-Daten des Thorium-Benchmarks
Abbrand
MWd/kgHM
BOB 0
BOB mit Xe 1
2
5
10
15
20
25
MOB 30
35
40
45
50
55
EOB 60
Tab. 4.2: Angenommene Abbrandschritte des IAEA Thorium Benchmarks
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Abb. 4.6: Verlauf der Kritikalita¨t keff im Thoriumbenchmark
von den anderen Teilnehmern abweichen. Im Falle von MCBURN scheint folgende Erkla¨rung
plausibel: Fu¨r den Benchmark ist ein Zielabbrand von 60 MWd/kg angegeben. Es wird aber nicht
spezifiziert, ob 60 MWd/kgHM oder 60 MWd/kgtot gemeint ist. Der flachere Verlauf deutet darauf
hin, dass die Abbranddauer zu kurz gewa¨hlt war und somit der Verlauf insgesamt etwas flacher
fa¨llt.
Weitere Hinweise auf diesen Unterschied finden sich in Abbildung 4.7. Dort ist jeweils der Verlauf
fu¨r die Konzentration von Uran und den Transuranen einzeln dargestellt. Die Abweichungen fu¨r
das Plutonium sind auf der Skala nicht erkennbar. Bei den anderen Elementen sind jedoch Dif-
ferenzierungen zu sehen. Dabei fa¨llt auf, dass sowohl Monteburns als auch MCBURN weniger
Americium und dafu¨r im Gegenzug mehr Curium produzieren. Betrachtet man jedoch die Summe
aus beiden Elementen zeigen die Ergebnisse wieder deutlich bessere U¨bereinstimmung. Bei der
Produktion von Neptunium weicht das Ergebnis von WIMS-8 deutlich von denen der anderen
Teilnehmer ab. Vernachla¨ssigt man fu¨r die Mittelwertkurve die WIMS-8 Werte, liegt MCBURN
etwas tiefer als die anderen Teilnehmer. Dies ist aber ebenfalls mit der Vermutung der unterschied-
lichen Abbrandbehandlung erkla¨rbar.
Bei der Produktion von Uran fa¨llt hingegen auf, dass MCBURN den meisten neuen Brennstoff
produziert. Dafu¨r gibt es zwei verschiedene Erkla¨rungsansa¨tze. Der erste Gedanke ko¨nnte sein, dass
die Urankonzentration in der Na¨he von 60MWd/kgHM ein Konzentrationsmaximum erreicht, von
dem aus dann ein Abbau stattfindet. Werden allerdings die Zwischenwerte, die in der Graphik nicht
eingetragen sind, betrachtet, zeigt sich ein monton steigender Verlauf in der Konzentration, bei
dem die Zuwachsraten allerdings sinken. D.h., dass bei ho¨heren Abbrandwerten bereits 233U in situ
gespalten wird. Ohne ein Maximum la¨sst sich auf diese Weise allerdings nicht erkla¨ren, warum der
Uranwert bei MCBURN ho¨her ist als bei anderen Teilnehmern. Der andere Erkla¨rungsansatz geht
von einem spektralen Effekt aus. Durch eine spektrale Verschiebung wird das Plutonium effektiver
gespalten, so dass zuna¨chst weniger 233U verbraucht wird. Dies ermo¨glicht einen sta¨rkeren Aufbau
und bedingt zeitgleich einen ho¨heren Plutoniumverbrauch. Der ho¨here Verbrauch wird jedoch nicht
beobachtet, sondern die Verla¨ufe sind nahezu identisch. Die Kombination dieser beiden Effekte
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(a) Uranbilanz (b) Neptuniumbilanz
(c) Plutoniumbilanz (d) Americiumbilanz
(e) Curiumbilanz (f) Americium- + Curiumbilanz
Abb. 4.7: Entwicklung der Aktinide im Thoriumbenchmark
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deutet jedoch stark daraufhin, dass der Abbrand unterscha¨tzt wird. Eine Anpassung des Abbrandes
wu¨rde dann dazu fu¨hren, dass mehr Plutonium konsumiert und mehr Uran produziert wird.
Abb. 4.8: Relative Leistungsverteilung im Thoriumbenchmark
Betrachtet man die ra¨umliche Leistungsverteilung in Abb. 4.8 zeigt sich, dass die U¨bereinstimmung
von MCBURN mit dem Mittelwert der anderen Teilnehmer sehr gut ist. Dabei ist die Standard-
abweichung auf den Mittelwert des Benchmarks zwischen 3 und 5% je nach Abbrandzustand und
Ort. Innerhalb dieses Fehlers kann eine gute U¨bereinstimmung festgestellt werden.[6]
Der Thoriumbenchmark zeigt ebenfalls, dass MCBURN plausible Ergebnisse liefert.
4.3 EU-Projekt: Code-to-Code IMF Benchmark
Der na¨chste Schritt der Validierung wurde im Rahmen des EU-Projektes
”
LWR Deputy“durchgefu¨hrt.
Im Arbeitspaket 4.2 des Projektes wurde ein Code-to-Code IMF-Benchmark definiert, der von
mehreren Teilnehmern zu rechnen war. Die Ergebnisse dieses Benchmarks sind noch nicht frei
vero¨ffentlicht, einige der wichtigsten Erkenntnisse werden hier fu¨r Vergleichszwecke zusammenfas-
send dargestellt.
Das fu¨r den Benchmark zugrunde liegende Modell ist ein 17x17-25 Brennelement, wie es in
Westinghouse-Reaktoren zum Einsatz kommt. Die geometrischen Abmessungen sowie einige Mate-
rialeigenschaften sind in Tabelle 4.3 aufgelistet. Es werden dabei sowohl klassische Uran- als auch
neuartige IMF-Brennsta¨be eingesetzt. Aufgrund der stark unterschiedlichen Wa¨rmeleitfa¨higkeit
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Gro¨ße Einheit Wert
Assembly Abmessungen cm 21.42× 21.42
Cell Pitch cm 1.26
Pellet Radius cm 0.41
Cladding Dicke cm 0.065
Equiv. Cell. Radius cm 0.7109
Active heigt cm 365
Mittlere Brennstofftemperaturen
UOX ◦C 810
IMF ◦C 380
Mittlere Moderator- und Claddingtemperaturen
Moderator ◦C 277
Cladding ◦C 297
Tab. 4.3: Geometrische und Material Daten des IMF-Benchmarks
der Materialien wird fu¨r die IMF- und UOX-Brennsta¨be eine unterschiedliche Brennstofftempe-
ratur angenommen. Dabei sind die Uransta¨be unter normalen Betriebsbedingungen heißer als die
IMF-Sta¨be.
Die Uranbrennsta¨be haben eine Anreicherung von 5% und fu¨r die IMF-Brennsta¨be wird Plu-
tonium aus Uranbrennelementen mit einem Abbrand von 41 MWd/kgHM verwendet. Bei den
IMF-Brennsta¨ben wird zwischen zwei Varianten unterschieden. Die Variante IMF-1 hat einen
PuO2 Anteil von 10%vol., IMF-2 einen von 20%vol.. Wie Abb. 4.9 zu entnehmen ist, werden im
Brennelement 104 Urandioxid- sowie 160 IMF-Sta¨be verwendet.
Abb. 4.9: Struktur des Westinghouse-Assemblies im IMF-Benchmark[8]
Fu¨r das Abbrandszenario wird eine konstante Leistung von 24.35 MW/t festgelegt. Dies entspricht
einer linearen Stableistung von 48.8 KW/cm und fu¨hrt zu einer Gesamtleistung von 17.384 MWth
fu¨r das Brennelement, wobei die Zerfallswa¨rme zu vernachla¨ssigen ist. Fu¨r die Borsa¨urekonzentra-
tion wurden konstante 1000 ppm festgelegt. Der Simulationszeitraum umfasst 20 Blo¨cke je 50 Tage,
gefolgt von einer Abklingphase von 2 Jahren.
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Pu Vektor Mo Vektor U Vektor
Nuklide % at. Nuklide % at. Nuklide % at.
Pu-238 2.61 Mo-92 29.88 U-234 0.0445
Pu-239 54.00 Mo-94 2.88 U-235 4.95
Pu-240 23.62 Mo-95 1.51 U-238 95.0055
Pu-241 13.05 Mo-96 1.72
Pu-242 6.72 Mo-97 4.17
Mo-98 33.16
Mo-100 26.69
Tab. 4.4: Isotopenvektoren des IMF-Benchmarks fu¨r verschiedene Elemente
Teilnehmer Code Nuclear Library
KIT ECCO/TRAIN JEFF-3.1
NRG MCNP/FISPACT JEFF-3.1
FZJ MCNP/ORIGEN2.2 ENDF/B-VII
NNL CASMO-4 JEF 2.2
Tab. 4.5: Teilnehmer des IMF-Benchmarks und die verwendeten Codes
Als Vergleichsgro¨ßen fu¨r den Benchmark wurden folgende Parameter festgelegt:
• Verlauf der Multiplikationskonstante (Kritikalita¨t) keff
• Voideffekt zu Beginn und Ende der Bestrahlung
• Doppler-, Moderator- und Borkoeffizienten zu Beginn und Ende der Bestrahlung
• Brennstoffzusammensetzungen in Uran und IMF-Sta¨ben nach Bestrahlung
• relative Leistungsverteilung im Assembly zu Beginn und Ende der Bestrahlung
Teilnehmer des Benchmarks waren vier internationale Institute: Karlsruhe Institute of Technology
(KIT), Nuclear Research and consultancy Group (NRG), Forschungszentrum Ju¨lich (FZJ) und das
National Nuclear Laboratory (NNL). Die jeweils verwendeten Codesysteme und nuklearen Daten
sind in Tabelle 4.5 zusammengefasst. Dabei wurde fu¨r die Berechnungen des FZJ das System
MCBURN verwendet.
In Abb. 4.10 ist der Verlauf der Multiplikationskonstante der verschiedenen Teilnehmer dargestellt.
Es fa¨llt auf, dass die Ergebnisse von NNL deutlich von denen der anderen Teilnehmer abweichen,
wa¨hrend die anderen drei gute U¨bereinstimmungen erzielen. Erste Erkla¨rungsansa¨tze fu¨r die Dif-
ferenzen basierten auf einem falsch verwendeten Molybda¨nvektor seitens NNL. Untersuchungen
des KIT haben diese Erkla¨rung jedoch ausgeschlossen. Die Abweichung zu Beginn der Bestrahlung
zwischen NRG und KIT betra¨gt −78 pcm, von FZJ zu KIT −715 pcm. Am Ende der Bestrahlung
betra¨gt die Abweichung von NRG zu KIT 1157 pcm, von FZJ zu KIT 859 pcm. Das bedeutet,
dass der Verlust an Kritikalita¨t bei NRG und FZJ kleiner ausfiel als bei KIT.
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Abb. 4.10: Verlauf der Multiplikationskonstante im IMF-Benchmark[8]
Koeffizient KIT NRG FZJ NNL Mittelwert
Typ Einheit BOL EOL BOL EOL BOL EOL BOL EOL BOL EOL
MDC pcm -753 -1561 -636 -1397 -834 -1699 -1809 -3418 -1008 -2019
CTC pcm/K -0.9 2.7 0.1 -0.1 0.6 -0.3 -16.9 -27.3 -4.3 -6.3
MTC pcm/K -3.32 -2.32 -1.95 -4.60 -2.09 -5.77 -19.62 -38.31 -6.7 -12.8
DOP1(UOX) pcm -54 -85 -30 -48 -48 -55 -47 -34 -45 -56
DOP2(IMF) pcm -56 -68 -44 -53 -36 -49 -25 -6 -40 -44
Boron pcm -281 -398 -263 -352 -287 -436 -314 -463 -286 -412
Tab. 4.6: Teilnehmer des IMF-Benchmarks und die verwendeten Codes
Dieses Pha¨nomen la¨sst sich vermutlich auf die gewa¨hlten Q-Werte der Spaltungen zuru¨ck fu¨hren.
Der Q-Wert gibt an, wieviel Energie pro Spaltung frei gesetzt wird und bestimmt somit im Endef-
fekt die Anzahl an Spaltprozesse pro Zeiteinheit, die erforderlich ist um eine bestimmte Leistung
zu erzielen. KIT ist fu¨r den Benchmark von bestimmten Werten ausgegangen, jedoch haben die
bei NRG und FZJ verwendeten Programme keine Option diese Werte zu vera¨ndern. Die in ORI-
GEN2.2 unvera¨nderlichen Q-Werte sind ca 10% gro¨ßer als die von KIT angegebenen, dementspre-
chend sind weniger Spaltungen notwendig. Dieser Umstand fu¨hrt dazu, dass weniger Plutonium
vernichtet wird und die Kurve flacher abfa¨llt.
Die Ergebnisse fu¨r die Reaktivita¨tskoeffizienten sind in Tabelle 4.6 zusammen gefasst. MDC steht
fu¨r
”
Moderator Density Coefficient“ und wurde berechnet unter der Annahme, dass die Ku¨hlmit-
teldichte um 10% reduziert wird. Abgesehen von NNL liegen die Ergebnisse zu BOL zwischen 630
und 840 pcm und zwischen 1400 und 1700 pcm zu EOL. Die Ergebnisse von NNL weichen erneut
ab und sind ca. um den Faktor 2 gro¨ßer.
44
4 VALIDIERUNG VON MCBURN
Mit CTC wird der
”
Moderator Temperature Coefficient“ bezeichnet. Fu¨r diesen wird die Tem-
peratur des Moderators um 50 K angehoben ohne die Dichte des Ku¨hlmittels zu vera¨ndern. Der
ermittelte Wert ist fu¨r alle Teilnehmer bis auf NNL ca. 0 pcm/K. Allerdings ist der Gesamteinfluss
dieses Wertes vernachla¨ssigbar. Um die reale Ru¨ckkopplung zu beschreiben mu¨ssen MDC und CTC
kombiniert werden. Der Gesamtkoeffizient MTC (
”
Moderator Temperature Coefficient“) berechnet
sich u¨ber den Ausdruck:
MTC = MDC · b+ CTC
Fu¨r die Konstante b wird ein Wert von 3.223E− 03 K−1 angenommen. Dieser Wert ist abha¨ngig
von den Eigenschaften des Ku¨hlmediums wie Temperatur, Dichte und Druck. Die Werte fu¨r MTC
sind bei allen Teilnehmern außer NNL in vergleichbaren Gro¨ßenordnungen, NNL hingegen weicht
sehr deutlich ab.
Um die Dopplerkoeffizienten zu bestimmen wurde der Einfluss der verschiedenen Brennstoffe ge-
trennt betrachtet. Dabei wird jeweils die nominale Temperatur auf 2100 K angehoben, wa¨hrend
die der anderen Sta¨be konstant gehalten wird. Zur Berechnung des Koeffizienten wird dabei die
Gleichung
∂ρ
∂T
=
AD
2
√
T
verwendet. Die Ergebnisse sind fu¨r diese Koeffizienten fu¨r alle Teilnehmer negativ und in guter
U¨bereinstimmung. Lediglich der Wert von NNL fu¨r den Koeffizienten beim IMF weicht erneut um
eine Gro¨ßenordnung von den anderen Teilnehmern ab.
Der Einfluss des Borgehaltes auf die Ergebnisse wurde ebenfalls untersucht. Die Ergebnisse in
Tabelle 4.6 geben dabei die Reaktivita¨tsdifferenz fu¨r eine Steigerung der Borkonzentration um 10%
an. Es zeigt sich in diesem Falle, dass die Ergebnisse aller Teilnehmer in guter U¨bereinstimmung
sind.
Die Ergebnisse fu¨r das Voidverhalten sind in den Abbildungen 4.11 und 4.12 zusammen gefasst.
Der Verlauf in Abb. 4.11 basiert auf den Berechnungen fu¨r 0% Restmoderatoranteil und Betriebs-
zustand. Wie zu erwarten war ist der Verlauf fu¨r alle Teilnehmer negativ. Allerdings fa¨llt die
Reaktivita¨t beim FZJ deutlich sta¨rker ab als bei KIT und NRG. Dies ist auf die in Kapitel 3.1.2
geschilderte Bearbeitung der nuklearen Daten zuru¨ck zu fu¨hren. Die verwendeten Wirkungsquer-
schnitte sind fu¨r den Einsatz in thermischen Systemen optimiert, im schnellen Spektrum ist die
Auflo¨sung deutlich reduziert. Dies fu¨hrt im Falle eines umoderierten Systems in Folge des 100%
Voidings dann zu deutlichen Abweichungen. In Abbildung 4.12 ist des Weiteren das Ergebnis von
NNL eingetragen, das bei vollsta¨ndigem Verdampfen des Kerns einen positiven Voidkoeffizienten
fu¨r den IMF-Brennstoff liefert.
Die Ursachen fu¨r den positiven Voideffekt bei NNL sind Gegenstand weiterer Untersuchungen, fu¨r
die Abweichungen des FZJ gibt es einen plausiblen Erkla¨rungsansatz. Die Wirkungsquerschnitte
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Abb. 4.11: Void Effekt (100% void) zu BOL und EOL[8]
Abb. 4.12: Vergleich der Multiplikationskonstanten zu BOL als Funktion des Voidanteil[8]
der ENDF/B-VII liegen nur fu¨r 300 K vor. Fu¨r ho¨here Temperaturen mussten sie mit NJOY auf-
bereitet werden. Das dabei verwendete NJOY-Script legt aber besonderen Fokus fu¨r die Auflo¨sung
im thermischen und epithermischen Bereich, der schnelle wird tendenziell vernachla¨ssigt. Diese zu
starke Ausdu¨nnung macht sich allerdings bemerkbar, wenn das Ku¨hlmittel zu 100% entfernt wird.
Hier scheint der Effekt dann u¨berscha¨tzt zu werden. Betrachtet man dagegen den Verlauf fu¨r ein
10% Verdampfung in Abb. 4.12 zeigt sich, dass die Ergebnisse in guter U¨bereinstimmung mit KIT
und NRG sind.
Das Transmutationsverhalten der IMF-1- und IMF-2-Brennsta¨be ist in den Abbildungen 4.13
und 4.14 dargestellt. Es zeigt sich, dass alle Teilnehmer vergleichbare Ergebnisse erzielt haben und
es insgesamt eine gute U¨bereinstimmung gibt.
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Abb. 4.13: Pu- und M.A.-Massenanteile im IMF-1 Brennstoff[8]
Abb. 4.14: Pu-und M.A.-Massenanteile im IMF-2 Brennstoff[8]
Die Leistungsverteilung in den Brennsta¨ben wurde auf zwei verschiedene Arten untersucht. Dazu
wurde die ra¨umliche Verteilung der Leistungsdichte fu¨r die einzelnen Sta¨be und Stabgruppen
bestimmt. In Tabelle 4.7 sind die relativen Stableistungen nach Brennstoffen angegeben. Dabei ist
zu beachten, dass die Werte von KIT und NRG scheinbar eine andere Normierung haben als die
von FZJ und NNL. Fu¨r die im Rahmen dieser Arbeit ermittelten Werte ist anzumerken, dass die
Werte fu¨r FZJ die maximalen Peakingfaktoren fu¨r die einzelnen Sta¨be darstellen. Dennoch zeigen
auch diese Werte bereits, dass eine gute U¨bereinstimmung erzielt wurde.
In ho¨herer Auflo¨sung wurde die relative Leistungsverteilung von KIT und FZJ berechnet. Hier
ist aber erneut zu beachten, dass das FZJ jeweils den heißesten Stab aus der Gruppe als Wert
betrachtet wird, wa¨hrend bei KIT ein Mittelwert innerhalb der Gruppe gebildet wurde. Dennoch
la¨sst sich in Tabelle 4.8 gut ablesen, wie sich die Leistung auf die einzelnen Gruppen verteilt hat.
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BOL BOL
KIT NRG FZJ NNL KIT NRG FZJ NNL
IMF-1 1.18 1.10 1.21 1.19 1.14 1.13 1.14 1.13
IMF-2 1.26 1.28 1.37 1.35 0.93 1.00 1.02 1.04
UOX 0.67 0.72 0.90 0.90 0.94 0.90 1.02 0.99
Tab. 4.7: relative Leistungsproduktion in den verschiedenen Sta¨ben nach Typ
BOL BOL
KIT FZJ KIT FZJ
IMF-1 1 1.178 1.209 1.138 1.141
IMF-2 2 1.128 1.166 0.894 0.948
IMF-2 3 1.323 1.309 0.946 1.017
IMF-2 4 1.360 1.374 0.942 0.993
UOX 5 0.611 0.747 0.922 0.968
UOX 6 0.668 0.789 0.965 1.011
UOX 7 0.649 0.810 0.921 0.951
UOX 8 0.743 0.901 0.937 0.969
UOX 9 0.723 0.862 0.960 0.989
Tab. 4.8: relative Leistungsproduktion in den verschiedenen Sta¨ben nach Gruppen
Dabei wurde erneut eine gute U¨bereinstimmung erzielt.[8]
Der IMF-Benchmark hat gezeigt, dass MCBURN Ergebnisse erzielt, die in guter U¨bereinstim-
mung mit bestehenden Codesystemen sind. Die Abweichungen fu¨r 100% Verdampfen ko¨nnen dabei
auf die generierten Wirkungsquerschnitte zuru¨ckgefu¨hrt werden. Fu¨r die Berechnungen im ther-
mischen Spektrum wurden jedoch keine nennenswerten Abweichungen festgestellt. Daru¨berhinaus
hat der Code als einer der wenigen die Mo¨glichkeit gehabt, an den ho¨her aufgelo¨sten Vergleichs-
rechnungen fu¨r die Leistungsverteilung teilzunehmen.
4.4 Bestrahlungsexperiment am KWO
In den Jahren 2001 bis 2005 wurde am Kernkraftwerk Obrigheim unter realen Bedingungen ein
Bestrahlungsexperiment fu¨r einen kurzen Stab mit Thorium-Plutonium Brennstoff durchgefu¨hrt.
Hierzu wurde ein Brennstab aus (Th, Pu)O2 von 14.4 cm La¨nge in ein Steuerstabfu¨hrungsrohr eines
MOX-Brennelementes eingefu¨hrt und u¨ber 4 Zyklen bestrahlt. In der Auslegung des Experimentes
wurde als Zielabbrand fu¨r den Stab 38.8 MWd/kgHM angegeben. Ziel des Bestrahlungsexperimen-
tes war es, das Verhalten von thoriumbasierten Brennstoffen in Leichtwasserreaktoren unter realen
Einsatzbedingungen zu untersuchen.
Dieses Experiment ist im Rahmen des LWR-Deputy-Projektes Grundlage fu¨r einen theoretischen
Benchmark geworden. Dabei simulieren die Teilnehmer den Abbrand des Thoriumstabes wa¨hrend
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des Experimentes um anschließend mit den experimentellen Ergebnissen zu vergleichen. Eine sol-
che Validierung der Codes erlaubt es anschließend komplexere Systeme mit solchen innovativen
Brennstoffen zu untersuchen.
4.4.1 Versuchsaufbau und Durchfu¨hrung
Das Bestrahlungsexperiment wurde am Kernkraftwerk Obrigheim in der Na¨he von Heilbronn
durchgefu¨hrt. Bei dem Kraftwerk handelt es sich um einen Druckwasserreaktor mit einer ther-
mischen Leistung von 1050 MWth, welches 1969 in Betrieb genommen und 2005 stillgelegt wurde.
Das Core wird mit 93 Brennelementen beladen, die jeweils 14x14-16 Brennsta¨be enthalten. Die
Probe wurde in vier sukzessiven Zyklen jeweils im zentralen Brennelement (vgl. Abb. 4.15) be-
strahlt. Die jeweilige Position innerhalb der Brennelemente ist in Abbildung 4.16 zu sehen.
Als Tra¨gerbrennelement wurden zwei MOX-Brennelemente mit drei verschiedenen Spaltstoffzu-
sammensetzungen verwendet. Das Brennelement 2310 wurde in den Kraftwerkszyklen 31,32 und
33 bestrahlt, das Brennelement 2312 in den Zyklen 31,34 und 35. Das Experiment wurde wa¨hrend
der Zyklen 32 bis 35 durchgefu¨hrt. Die initiale Zusammensetzung der beiden Brennelemente geht
aus Abbildung 4.16 hervor und ist in Tab. 4.9 zusammengefasst. Die beiden Brennelemente haben
dabei wa¨hrend des Zyklus 31 einen Abbrand von ca. 15 MWd/kgHM gesehen.
Anteil Pufiss Anteil
235U Anzahl Sta¨be
2.3% 0.7% 20
3.3% 0.7% 52
4.3% 0.7% 108
Tab. 4.9: Brennstoffzusammensetzung des MOX-Assembly
Die Probe wurde mit einer speziell entwickelten Vorrichtung in einem Fu¨hrungsrohr fu¨r Steuersta¨be
platziert (vgl. Abbildung 4.17). Der neutronenphysikalische Einfluss der Apparatur wurde fu¨r
die Simulation vernachla¨ssigt. Der Thorium-Plutoniumstab besteht aus 17 Pellets, die am ITU
gefertigt wurden. Die Brennstoffzusammensetzung ist in Tabelle 4.10 gegeben. Das Plutonium
besteht zu ca. 90 % aus 239Pu und ist somit waffenfa¨hig. Reaktorplutonium im Vergleich hat einen
239Pu-Anteil von ca. 50− 70%.
Im Anschluss an die Bestrahlung wurde die Probe nach einer mehrja¨hrigen Abklingphase ans ITU
geliefert.
4.4.2 Experimentelle Ergebnisse und Messdaten
Es waren zwei verschiedene Analysen fu¨r die bestrahlte Probe vorgesehen. Einerseits sollte u¨ber
eine radiochemische Analyse die Isotopenkonzentrationen der wichtigsten Radionuklide ermittelt
werden, andererseits sollte die radiale Verteilung der Konzentrationen fu¨r spezifische Elemente
bestimmt werden. Ersteres ist von zentraler Bedeutung fu¨r die Bestimmung des tatsa¨chlichen
Abbrandes, zweiteres zur Ermittlung des radialen Abbrandprofiles.
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Abb. 4.15: Beladungsschema des KKW Obrigheim wa¨hrend des Experimentes am Beispiel von
Zyklus 32[28]
Die radiochemische Analyse der Probe wurde in der zweiten Jahresha¨lfte 2010 durchgefu¨hrt. Aus
den so ermittelten Ergebnissen wurde u¨ber die Zerfallsgesetze eine Ru¨ckberechnung der Zusam-
mensetzung am Ende der Bestrahlung vorgenommen. Neben den Konzentrationen der Aktinide
wurden außerdem die Konzentrationen bestimmter Spaltprodukte ermittelt, die als Abbrandindi-
katoren dienen. Diese sind neben den Neodymisotopen vor allem das 137Cs und 144Ce.
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Abb. 4.16: Positionierung der Bestrahlungsprobe im KWO-Experiment
Abb. 4.17: Schematische Darstellung des Thoriumstabes im Steuerstabfu¨hrungsrohr
Da die Ergebnisse Eigentum von ITU sind und noch nicht vero¨ffentlicht wurden, ko¨nnen im Rah-
men dieser Arbeit nur relative Vergleiche mit den Ergebnissen erfolgen. Auffa¨llig war bei den ersten
vorla¨ufigen Ergebnissen, dass die Abbrandindikatoren Neodym und Caesium nicht u¨bereinstim-
mende Ergebnisse fu¨r den Abbrand zeigten. Wa¨hrend das Neodym einen Abbrand von 4.4% FIMA
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Nuklid Konzentration HM-Vektor
1/(b · cm) Wt.%
Th-232 2.103E − 02 96.705
Pu-238 2.175E − 07 0.001
Pu-239 6.513E − 04 2.995
Pu-240 5.893E − 05 0.271
Pu-241 1.087E − 06 0.005
Am-241 4.784E − 06 0.022
O-16 4.394E − 02 —
Tab. 4.10: Brennstoffzusammensetzung des Th/Pu Teststabs
(Fissions per Initial Metal Atom) zeigte, betrug der Abbrand fu¨r Caesium und Cer nur 4.0% FIMA.
Umgerechnet in die typischen Abbrandeinheiten ergibt dies eine Spanne von ca. 36MWd/kgHM
fu¨r Caesium bis ca. 40 MWd/kgHM fu¨r Neodym. Erste U¨berpru¨fungen deuten aber darauf hin,
dass die Neodymergebnisse um ca. 10% zu hoch liegen. Wa¨hrend die Ergebnisse fu¨r Caesium und
Cer besta¨tigt wurden, zeigte ein alternatives Messverfahren fu¨r Neodym Werte, die zu denen von
Caesium und Cer passen. Allerdings ist die statistische Genauigkeit dieses Messverfahrens geringer,
so dass eine Vero¨ffentlichung der neuen Ergebnisse derzeit noch diskutiert wird.
Bis zum heutigen Tag (Mai 2011) hat außerdem noch keine detaillierte Fehleranalyse stattgefunden.
Die Ergebnisse liegen bislang nur mit einer Betrachtung der statistischen Genauigkeit der Messap-
paratur vor. Dagegen fehlen Abscha¨tzungen zu systematischen Einflussgro¨ßen wie beispielsweise
der Experimentausfu¨hrung. Dadurch liegen die Ergebnisse derzeit mit sehr kleinen Fehlerbandbrei-
ten vor, die zu Inkonsistenzen einzelner Messungen fu¨hren. Ein Beispiel fu¨r diese Inkonsistenzen ist
der Vergleich des Umsatzes an Schwermetallen mit dem Aufbau der Spaltprodukte. Der Verlust an
Schwermetall wird durch den Thoriumverbrauch dominiert. Dieser fu¨hrt zu einer Berechnung des
Abbrands von ca. 25MWd/kgHM . Diese Diskrepanz deutet darauf hin, dass die Ungenauigkeiten
der Untersuchungen gro¨ßer sind als die statistischen Fehler der Messaparaturen.
4.4.3 Modellierung des Bestrahlungsexperiments
Wie in Kapitel 4.4.1 beschrieben wurde, handelt es sich bei dem Bestrahlungsexperiment im KWO
um eine komplexe Anordnung. Da der Simulationsbenchmark von mehreren Teilnehmern gerechnet
werden soll, ist eine Vereinfachung unabdingbar. Die notwendigen Vereinfachungen lassen sich
dabei in mehrere Gruppen gliedern:
• Vereinfachungen der Modellgeometrie
• Vereinfachungen der Leistungsgeschichte
• Vereinfachungen der Steuermaßnahmen
Fu¨r die Modellgeometrie bedeutet die Vereinfachung, dass das Brennelement in u¨blicher Form
zu modellieren ist. Die MOX-Brennsta¨be werden durch eine Brennstoffzone, den Gasspalt, das
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Hu¨llrohr und das umgebene Wasser dargestellt. Auf Komponenten wie Abstandhalter, Kopf- oder
Fußstu¨cke wird dabei verzichtet. Etwas detaillierter ist das Modell fu¨r den Thoriumstab. Dieser
befindet sich in einem Steuerstabfu¨hrungsrohr, das dementsprechend mit modelliert werden muss.
Des Weiteren wurde fu¨r einen besseren Vergleich mit dem Experiment entschieden, den Stab in
10 Ringzonen gleicher Volumina einzuteilen. Dies sollte es ermo¨glichen, das radiale Abbrandprofil
mit dem Experiment zu vergleichen.
Ein zentrales Problem bei der Festlegung des Benchmarks hat die Materialzusammensetzung der
MOX-Sta¨be dargestellt. Dafu¨r sind zwei Umsta¨nde verantwortlich: Zum einen ist die genaue Spe-
zifikation der MOX-Sta¨be vor ihrer ersten Bestrahlung nicht dokumentiert, zum anderen sind die
Brennelemente bereits einen Zyklus bestrahlt worden, ohne genauere Angaben u¨ber ihre Historie
zu machen. (abgesehen von einem gescha¨tzten Abbrand) Die Spezifikation der Sta¨be liegt nur in
Form der Angaben aus Tab. 4.9 vor. Insbesondere fehlen Angaben u¨ber die Zusammensetzung des
Plutoniumvektors, der fu¨r die Herstellung der MOX-Sta¨be verwendet wurde. Hierfu¨r wurde die
Annahme getroffen, dass es sich um Reaktorplutonium aus Uranbrennstoffen mit einem Abbrand
von 33 MWd/kgHM handelt. Dies entspricht in etwa dem Abbrand, der in den 90er Jahren erreicht
wurde und somit potenziell die Grundlage fu¨r die Herstellung der MOX-Brennelemente geliefert
hat.
Das Abbrandszenario wird aus den Aufzeichnungen des Experimentes abgeleitet. Die Messungen
der linearen Stableistung erfolgte dabei in den zum Testassembly benachbarten Brennelementen
F7 und H7 (vgl. Abb. 4.15). Die dort gewonnenen Daten fu¨hren zu der in Tabelle 4.11 gegebenen
Abbrandhistorie. Der Gehalt an Borsa¨ure stammt ebenfalls aus den Bestrahlungsdaten und ist
eine Mittelung u¨ber den Zyklus. Dies Mittelung ist notwendig, da einige Codesysteme nicht in der
Lage sind, wa¨hrend der Simulation diesen oder vergleichbare Betriebsparameter zu a¨ndern.
Zyklus lin. Stableistung Bestrahlungsdauer Borgehalt
[W/cm] [d] [ppm]
0 185.00 363 600
1 266.62 367 600
2 196.16 368 600
3 269.00 361 600
4 218.69 129 150
Tab. 4.11: Leistungsgeschichte des Thoriumstabes
Ein erster Vergleich mit den experimentellen Ergebnissen hat gezeigt, dass die Leistungsdaten
nicht mit dem Abbrand des Teststabes kompatibel sind. Werden die angegebenen Leistungsdaten
verwendet, fu¨hrt dies zu einer U¨berscha¨tzung des Abbrandes um 20%.
Diese Differenz der Ergebnisse macht eine Rekalibrierung der Leistungshistorie erforderlich. In der
Diskussion der chemischen Ergebnisse wurde am Ende festgestellt, dass die Ergebnisse fu¨r 137Cs
und 144Ce hohe messtechnische Sicherheit aufweisen. Diese Analyse basiert vor allem darauf, dass
die Messungen wiederholt wurden und das vorherige Ergebnis reproduziert wurde. Daher wurde
entschieden, dass jeder Benchmarkteilnehmer die Leistungshistorie dergestalt kalibriert, dass er die
Isotopenkonzentration des 137Cs am Ende des Abbrandes erreicht. Das 144Ce wird dann als erstes
Kontrollnuklid verwendet. Das 144Ce hat mit 285 d eine relativ kurze Halbwertszeit. Aus diesem
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Grund musste die Abbrandhistorie um eine Abklingphase zwischen den Zyklen erweitert werden.
Diese wurde auf jeweils 30 Tage festgelegt, da die Zeitra¨ume der Revisionen ebenfalls nicht genau
genug dokumentiert wurden.
4.4.4 Simulationsergebnisse fu¨r den KWO-Benchmark
Wie zuvor beschrieben, hat die einfache bzw. u¨berschla¨gige Berechnung des Bestrahlungsexpe-
rimentes keine zufriedenstellende U¨bereinstimmung geliefert. Daher wurde die Kalibrierung der
Leistungshistorie dahingehend vorgenommen, dass das Ergebnis fu¨r 137Cs erreicht wird. Das heißt,
dass jeder Teilnehmer seine Eingabeparameter um einen Faktor f korrigiert, der u¨ber die Glei-
chung 4.1 definiert ist:
f =
137Cssim
137Csexp
(4.1)
Die infolge dieser Rekalibirerung des Abbrandes gewonnenen Ergebnisse sind in Abbildung 4.18
in Relation zu den experimentellen Ergebnissen dargestellt. Dabei ist der prozentuale Wert u¨ber
die Relation 4.2 gegeben. Msim bezeichnet die in der Simulation ermittelte Massenkonzentration
des Nuklids, Mexp die im Experiment gemessene.
Msim −Mexp
Mexp
(4.2)
Fu¨r die Fehlerabscha¨tzung fu¨hrt die Anwendung der Gaußschen Fehlerfortpflanzung zu dem Fehler
σrel:
σrel =
√(
σsim
Mexp
)2
+
(
σexp ·Msim
M2exp
)2
(4.3)
Fu¨r die in Abbildung 4.18 dargestellten Fehlerbalken wird angenommen, dass die Ergebnisse der
chemischen Analyse eine relative Genauigkeit von 5% erreicht haben. Der Fehler fu¨r die Simulati-
on ist schwieriger abzuscha¨tzen und ist beispielsweise auf die zeitliche Auflo¨sung oder die Anzahl
der Neutronenhistorien zuru¨ckzufu¨hren. Hier wurden deshalb ebenfalls 5% als Fehler veranschlagt.
Grundlage fu¨r diese Fehlerabscha¨tzung sind zwei Einflussgro¨ßen. Zum einen ist die Umgebung des
Teststabes nicht hinreichend genau bekannt, daher wird es spektrale Abweichungen von der Rea-
lita¨t gegeben haben. Zum anderen ist in der Simulation die Genauigkeit der Verteilung der Spalt-
produkte eine wichtige Einflussgro¨ße. Diese relativen Unsicherheiten sind stark massenabha¨ngig
und liegen auch bei ha¨ufig vorkommenden Massen bei bis zu 20%. Fu¨r die Massenzahl 137 des
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(a) Caesium und Cer (b) Neodym
(c) Plutonium (d) Americium und Curium
(e) Uran
Abb. 4.18: Ergebnisse des Benchmarks mit MCBURN relativ zu den experimentellen Ergebnis-
sen
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Caesiums betra¨gt der relative Fehler zwar nur 0.7%, dafu¨r wird bei der Massenzahl 144 des Kon-
trollisotops Cer ein relativer Fehler von ca. 5% angegeben. Im Massenbereich des Neodyms von 92
bis 100 variieren die Ungenauigkeiten zwischen 1.5% und 12% bei der Spaltung von 239Pu. Somit
scheint eine Abscha¨tzung der Simulationsgenauigkeit auf 5% plausibel.
Im Rahmen der Fehlerabscha¨tzung ist zuna¨chst festzustellen, dass die Kalibrierung anhand des Iso-
topes 137Cs erfolgreich war. Allerdings wird fu¨r das Kontrollisotop 144Ce die Produktion u¨berscha¨tzt
(vgl. Teilabb. a)). Fu¨r das um 10% korrigierte Neodym (vgl. Teilabb. b)) zeigt sich, dass die beiden
Randisotopen nicht getroffen werden, wohingegen bei den mittleren eine gute U¨bereinstimmung
erzielt wurde.
Der Plutoniumumsatz in Teilabbildung c) zeigt fu¨r drei der Isotope zufriedenstellende Ergebnisse.
Auffa¨llig ist aber die deutliche Abweichung fu¨r das Isotop 240Pu. Wa¨hrend es laut experimentellen
Daten vernichtet wird, ergibt die Simulation eine Nettoproduktion fu¨r dieses Isotop. Gleichzeitig
wird die Produktion des Urans in Teilabbildung e) u¨berscha¨tzt. Zusammen mit den Ergebnissen
des Plutoniums deutet dies auf eine spektrale Verschiebung hin, die zu einer Verminderung des
240Pu-Umsatzes sowie einer Erho¨hung der 233U-Produktion fu¨hrt.
Die Abweichungen in der Curium- und Americium-Produktion sind ebenfalls signifikant. Hier kann
eine mo¨gliche Erkla¨rung aber auch die Genauigkeit der Wirkungsquerschnitte sein. Gerade bei den
minoren Aktiniden sind die Werte bisher kaum vermessen und daher mit großen Unsicherheiten
behaftet.
Insgesamt ist festzustellen, dass die Abweichungen von den experimentellen Ergebnissen auf den
ersten Blick nicht zufriedenstellend sind. Allerdings ist dabei zu beachten, dass die eingezeichneten
Fehlerbalken einzig auf der Genauigkeit der chemischen Analyse beruhen. Der Einfluss von sys-
tematischen Fehlern wie beispielsweise der Brennstoffzusammensetzung im Tra¨gerbrennelement
kann an dieser Stelle nur schwer abgescha¨tzt werden. Je nachdem, wie der Abbrandzustand der
unmittelbaren Umgebung des Thoriumstabes ist, vera¨ndert sich der Anteil der im Stab produzier-
ten Leistung. Gleichzeitig haben die Nachbarsta¨be Einfluss auf das Neutronenspektrum, so dass
beispielsweise die Abweichung in der Uranproduktion damit erkla¨rt werden kann.
Beru¨cksichtigt man diese Randbedingungen fu¨r die Simulation dieses sehr komplexen Experimen-
tes, so liegt das Ergebnis jedoch im Rahmen dessen, was erwartet wird. Der Plutoniumumsatz
sowie die Produktion der Spaltprodukte ist ziemlich gut nachgebildet worden. Allerdings scheint
es einen spektralen Effekt zu geben, der die Ergebnisse fu¨r die Bildung von Uran und minoren
Aktiniden beeinflusst hat. Eine mo¨gliche Ursache dafu¨r kann eine ungu¨nstige Abscha¨tzung der Ma-
terialzusammensetzung der MOX-Sta¨be im Tra¨gerbrennelement sein, fu¨r die keine genauen Daten
vorlagen.
4.5 Verfahren zum Brennelement-Shuﬄing
Ein wesentlicher Bestandteil der Untersuchung zum Einsatz innovativer Brennstoffe in bestehenden
KONVOI-Anlagen ist die Ermittlung eines Gleichgewichtskerns. Zur Ermittlung eines solchen
Kerns ist es notwendig, konsekutive Zyklen zu simulieren und zwischen zwei aufeinander folgenden
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Zyklen die Brennelemente im Reaktorkern entsprechend umzupositionieren. Dieser Vorgang wird
im allgemeinen als Brennelement-Shuﬄing bezeichnet.
Fu¨r die U¨berpru¨fung des implementierten Verfahrens zum Shuﬄing stehen keine verfu¨gbaren ex-
perimentellen Benchmarks oder Code-To-Code-Vergleiche zur Verfu¨gung. Aus diesem Grund ist
eine mit der Validierung von MCBURN qualitativ vergleichbare U¨berpru¨fung des Verfahrens
nicht mo¨glich.
An dieser Stelle werden daher einige Plausibilita¨tsbetrachtungen durchgefu¨hrt, die zeigen, dass das
implementierte Verfahren die gewu¨nschten Aufgaben erfu¨llt. Die Betrachtungen werden anhand
zweier konsekutiver Zyklen mit 6 Brennstoffgruppen durchgefu¨hrt. Hierzu wird als Beispiel die
Untersuchung der Thorium/Plutoniumbrennstoffe verwendet, da sich bei diesen in den folgenden
Darstellungen die einzelnen Brennelementtypen am besten differenzieren lassen.
Abb. 4.19: Umverteilung der Brennelemente zwischen zwei Zyklen
Das Shuﬄingverfahren, welches in Kapitel 5.2.1 ausfu¨hrlicher beschrieben wird, basiert darauf, dass
am Ende des Zyklus die Brennelemente einer Gruppe wieder homogenisiert und anschließend neu
positioniert werden. Die Art und Weise, wie fu¨r den hier gezeigten Thoriumbrennstoff umverteilt
wird, ist in Abbildung 4.19 kurz dargestellt. Das selbe Shuﬄingverfahren kommt bei den spa¨teren
Rechnungen sowohl fu¨r die MOX-Brennstoffe als auch beim Thorium/Plutonium-Brennstoff zum
Einsatz.
Ein sehr anschaulicher Parameter um das Verfahren zu verdeutlichen ist die Darstellung der An-
reicherungen in jedem Brennstab. Unter Anreicherung f wird dabei das Verha¨ltnis von spaltbarem
Material zum gesamten Schwermetall verstanden.
f =
Masse spaltbares Material
Masse Schwermetall
Unter spaltbarem Material wird dabei die Summe aus den Isotopen 233U, 235U, 239Pu und 241Pu
zusammengefasst.
Wie Abb. 4.20 zeigt, wird im Zuge der Bestrahlung die Anreicherung der einzelnen Sta¨be reduziert.
Dabei werden die heißesten Sta¨be am sta¨rksten abgebrannt, d.h. sie verlieren am meisten spaltbares
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Abb. 4.20: Entwicklung der Anreicherung wa¨hrend eines Bestrahlungszyklus
Material. Dies fu¨hrt dazu, dass am Ende eine heterogene Anreicherungsverteilung in den einzelnen
Brennelementgruppen entsteht. In dem vorliegenden Beispiel wird die maximale Anreicherung
von knapp 6% auf im Mittel unter 5% reduziert. Die Sta¨be mit der ho¨chsten Restanreicherung im
Randbereich des Reaktorkerns liegen bei ca. 5.3%.
Beim Shuﬄing wird zuna¨chst auf die urspru¨nglichen Brennelementgruppen, in diesem Falle sechs,
zuru¨ck homogenisiert. Zwei dieser Brennelementgruppen, die mit der niedrigsten Restanreiche-
rung, werden anschließend aus dem System entfernt. Die anderen vier werden entsprechend der
Darstellung in Abbildung 4.19 auf die neuen Positionen umgesetzt, zusa¨tzlich werden zwei frische
Brennelementgruppen hinzugefu¨gt.
Abb. 4.21: Entwicklung der Anreicherung wa¨hrend eines Bestrahlungszyklus
Das Ergebnis dieses Shuﬄing-Vorganges ist in Abbildung 4.21 dargestellt. Die Th/Pu-Brennstoffe,
die versetzt werden, sind entsprechend mit einem violetten (Zyklus 1) bzw. roten (Zyklus 2) Qua-
drat eingerahmt worden. Gerade bei dem Brennelementen im ersten Zyklus ist ersichtlich, wie sie
auf die neuen Positionen umgesetzt werden. bei den Brennelementen am Ende des zweiten Zyklus
ist die Anreicherung auf einem sehr a¨nlichen Niveau wie in den Uran-Brennelementen, dennoch
ist auch hier der Transfer der rot eingerahmten Brennelemente nachvollziehbar.
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Somit ist gezeigt, dass die softwaretechnische Implementierung des Brennelementshuﬄings nach-
vollziehbare Ergebnisse liefert und die Anforderungen erfu¨llt.
4.6 Zusammenfassung
In den vorherigen Abschnitten konnte die erfolgreiche Validierung von MCBURN gezeigt werden.
Im ersten Schritt wurde das Codesystem mit dem methodischen Vorbild Monteburns verglichen.
Dabei hat sich gezeigt, dass es kleinere Differenzen in der Methodik gab, die zu kleineren Abwei-
chungen gefu¨hrt haben. Insgesamt sind die Ergebnisse aber in guter U¨bereinstimmung und haben
damit den gewa¨hlten Entwicklungspfad besta¨tigt.
In der zweiten Stufe wurde ein gut gegliederter Benchmark eines innovativen Brennstoffes, in die-
sem Fall Thorium/Plutonium, nachgerechnet, wobei erneut festgestellt wurde, dass vergleichbare
Ergebnisse erzeugt werden. Auftretende Unterschiede konnten vor allem dadurch erkla¨rt werden,
dass mo¨glicherweise entgegen u¨blicher Verfahren der vorgegebene Abbrand je Tonne Brennstoff
und nicht je Tonne Schwermetall angegeben wurde.
Als dritter Schritt wurde im Rahmen des europa¨ischen LWR-Deputy-Projektes an einem weiteren
Benchmark teilgenommen. Bei diesem wurde ein IMF-Brennstoff auf Molybda¨nbasis in einem
speziellen Brennelement untersucht. Die bei diesen Rechnungen erzielten Ergebnisse zeigten sehr
gute U¨bereinstimmungen mit denen der anderen Teilnehmer. Gro¨ßere Abweichungen gab es fu¨r
ein 100% Voiding (Blasenkoeffizienten), was sich aber auf die generierten Wirkungsquerschnitte
zuru¨ckfu¨hren la¨sst.
Abschließend wurde an einem Benchmark eines Bestrahlungsexperimentes teilgenommen. Es wurde
der in KKW Obrigheim u¨ber vier Zyklen bestrahlte Thorium/Plutonium-Teststab nachgerechnet.
Trotz der Defizite in den experimentellen Daten, insbesondere sei die Zusammensetzung der MOX-
Brennsta¨be im Assembly erwa¨hnt, wurde fu¨r viele Isotope eine gute U¨bereinstimmung erzielt. Da
die Ergebnisse noch nicht offiziell vero¨ffentlicht sind, kann leider nicht weiter auf den Benchmark
eingegangen werden. Der Vergleich mit den anderen Teilnehmern fa¨llt allerdings ebenfalls positiv
aus.
Zur U¨berpru¨fung des entwickelten Shuﬄingverfahrens zur Ermittlung von Gleichgewichtskernen
mit einer Teilbeladung an innovativen Brennstoff wurde eine Plausibilita¨tsbetrachtung der Ein-
und Ausgabe Daten durchgefu¨hrt. Am Beispiel der Anreicherung der einzelnen Sta¨be wurde ge-
zeigt, dass das beschriebene Verfahren softwaretechnisch richtig umgesetzt wurde.
Damit ist festzuhalten, das MCBURN fu¨r die Untersuchung innovativer Brennstoffe in Druck-
wasserreaktoren geeignet ist.
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5 Untersuchung und Vergleich verschiedener
Brennstoffkonzepte
Wie in den vorherigen Kapiteln dargelegt wurde, gibt es verschiedene Gru¨nde innovative Brenn-
stoffe genauer zu analysieren. Mit den durchgefu¨hrten Simulationen wird untersucht, wie Brenn-
stoffkonfigurationen aussehen sollten, damit sie nachstehende Anforderungen erfu¨llen ko¨nnen:
• Das Sicherheitseigenschaften du¨rfen nicht signifikant schlechter sein als von denen der beste-
henden Brennstoffe
• Die fu¨r die LWR u¨blichen Betriebsdauern und Zielabbra¨nde fu¨r Brennelemente mu¨ssen min-
destens erreicht werden
• Die Plutoniumbilanz in den einzelnen Brennelementen respektive das Reaktorcore muss ne-
gativ sein
Als Referenzbrennstoffe werden die etablierten Urandioxid- und Mischoxidbrennstoffe verwendet.
Um aussagekra¨ftige Ergebnisse zu erhalten, wurden zwei Modelle als Vergleichsgrundlagen aus-
gewa¨hlt. In einer ersten Stufe werden das betriesphysikalische Verhalten der Brennstoffe im Mo-
dell eines KONVOI-Brennelementes analysiert, in der zweiten Stufe werden dann mehrere dieser
Brennelemente zu einem Viertel-Reaktorkern einer KONVOI-Anlage zusammengesetzt.
Die KONVOI-Anlage wird als Referenz gewa¨hlt, da die modernsten deutschen Kernkraftwerke
diesem Typ entsprechen und vorraussichtlich die la¨ngste Laufzeit haben werden.
Untersucht werden zwei innovative Brennstoffvarianten, die Plutonium als spaltbares Material
beinhalten. Zuna¨chst wird als Matrix Thoriumdioxid betrachtet, im zweiten Ansatz metallisches
Molybda¨n. Dabei gibt es einige Erfahrungen mit dem Thorium-/Plutoniumdioxid-Brennstoff aus
dem Betrieb der Hochtemperaturreaktoren in Deutschland, fu¨r die er als wichtige Option angesehen
wurde. Der Inert-Matrix-Fuel (IMF)-Brennstoff auf Molybda¨nbasis wird derzeit im Rahmen von
EU-Projekten untersucht, unter anderem mit einem Bestrahlungsexperiment am Belgian Reactor
2 (BR2) des SCK·CEN in Belgien.
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5.1 Simulationsergebnisse auf Brennelement-Ebene
In der ersten Stufe der Simulationsarbeiten wird das Verhalten der Brennstoffe in einem Brennele-
ment mit reflektierenden Randbedingungen betrachtet. Grundlage fu¨r das Modell sind dabei die
in den KONVOI-Anlagen verwendeten Brennelemente mit 18x18-24 Brennsta¨ben. Die wichtigsten
Parameter des Modells sind in Tabelle 5.1 zusammengestellt.
Anzahl BE 193
Anzahl Brennsta¨be pro BE 300
Radius der Brennstoffzone 4.025 mm
Pitch 12.76 mm
Hu¨llrohrmaterial Zirkaloy
Hu¨llrohrdicke 0.64 mm
Hu¨llrohrdichte 6.55 g/cm3
Moderatordichte 0.7 g/cm3
Tab. 5.1: Spezifische Geometriedaten eines KONVOI-Brennelementes
Abb. 5.1: Aufbau des MCNP-Brennelementmodells fu¨r die Analyse der verschiedenen Brennstoffe
Fu¨r die Simulation wurde das Brennelement (siehe Abb.5.1) als MCNP-Modell implementiert. Da
keine axiale Betrachtung der Brennelementeigenschaften stattfindet, wird dabei das Modell auf die
wesentlichen neutronisch wirksamen Komponenten beschra¨nkt. Dass heißt Komponenten wie Ab-
standhalter oder Kopf- und Fußstu¨ck werden nicht beru¨cksichtigt. Dafu¨r wird in den Brennsta¨ben
sowohl das Hu¨llrohr als auch der Gasspalt zwischen Brennstoff und Hu¨llrohr beru¨cksichtigt. Die
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anfa¨ngliche Anreicherung ist in allen Sta¨ben identisch. In Abbildung 5.1 ist eine Darstellung des Si-
mulationsmodells zu sehen. Die Leckagen aus den Brennelementgrenzen werden umgangen, indem
reflektierende Randbedingungen eingesetzt werden. Dadurch wird das System auf einen unendlich
großen Reaktor erweitert, bei dem nur dasselbe Brennelemente vorkommt.
Um den Einfluss des eingesetzten Plutoniumvektors zu untersuchen, werden zuna¨chst Uranbrenn-
elemente auf verschiedene Abbra¨nde bestrahlt. In Anlehnung an die ga¨ngige Praxis wird der Wert
von 45 MWd/kgHM als ein durchschnittliches Brennelement heute betrachtet. Da die Industrie
jedoch eine Steigerung des Abbrandes anstrebt, werden als weitere Plutoniumvektoren noch 55
und 65 MWd/kgHM berechnet.
Die mit Hilfe der Uranbrennelemente gewonnen Plutoniumvektoren bilden dann die Grundlage fu¨r
die plutoniumhaltigen Brennstoffe, die in Form von MOX, Th/Pu und IMF untersucht werden.
Dabei werden zwei verschiedene Abbrandszenarien berechnet. Das erste erreicht einen Zielabbrand
von 50 MWd/kgHM , das zweite 65 MWd/kgHM . Erstere repra¨sentieren den Abbrand ist fu¨r einige
der heute im LWR eingesetzten Brennelemente, wa¨hrend der ho¨here ein perspektivisches Ziel der
Industrie ist, um die Brennstoffe besser auszunutzen und wirtschaftlicher zu agieren. Im Anschluss
an diesen Abbrand wird eine Abklingzeit von sieben Jahren betrachtet. Innerhalb dieser Zeit
zerfa¨llt ein Großteil der kurzlebigen Spaltprodukte und die Aktivita¨t der Brennelemente nimmt
deutlich ab. Bevor es zu einer Wiederaufarbeitung abgebrannter Brennelemente kommen kann,
ist eine solche Abklingphase notwendig. Sieben Jahre ist dabei eine realistische Dauer. Fu¨r die
Bestrahlungsdauer wird eine konstante Leistung des Brennelementes von 25.122 MWth angenom-
men. Dies entspricht ca. der mittleren Leistung eines Brennelementes in einer KONVOI-Anlage
bei Volllast. Die gesamte Abbranddauer betra¨gt fu¨r die oben genannten Zielabbra¨nde 1511 bzw.
1163 Tage, gefolgt von 2557 Tagen Abklingzeit. Die Abklingzeit beru¨cksichtigt die notwendige
Verweildauer im Nasslager sowie eine gewisse Zeit im Trockenlager. Nach den 7 Jahren ist der
gro¨ßte Teil des 242Cm zerfallen, welches aufgrund seiner hohen Aktivita¨t und α-Energie fu¨r die
Wiederaufarbeitung problematisch ist. In Tabelle 5.2 sind die Zeitschritte fu¨r die Abbrandrechnung
angegeben.
Zielabbrand Abbrandschritte Abklingzeit
[MWd/kgHM ] [d] [d]
50 200 200 200 200 200 163 2557
65 200 200 200 200 200 200 200 111 2557
Tab. 5.2: Abbrandszenarien fu¨r die Brennelementanalysen nach Zielabbrand
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5.1.1 Uran-Brennstoff
Als Referenzfall fu¨r die Simulationen der innovativen Brennstoffe wird zuna¨chst ein Uranbrennele-
ment betrachtet. Hierzu werden Anreicherungen von 4.5% und 5.0% gewa¨hlt, die zu verschiedenen
Abbrandzusta¨nden bestrahlt werden. Die auf diese Weise ermittelten Plutoniumvektoren werden
im Anschluss Grundlage fu¨r die Berechnung der innovativen Brennstoffe.
Als Zielabbra¨nde wurden 45, 50, 55 und 65 MWd/kgHM definiert. Erreicht wurden diese, indem
bei konstanter Leistung die Bestrahlungsdauer variiert wurde. In Tabelle 5.2 sind die Werte fu¨r
die Abbrandzusta¨nde 50 und 65 MWd/kgHM angegeben, die Aufteilung fu¨r die anderen Simu-
lationen erfolgte analog. Bei einer konstanten Brennelementleistung von 25.122 MWth wird das
Brennelement wie in Tabelle 5.3 beschrieben bestrahlt. Dies entspricht einer linearen Stableistung
von 212 W/cm. Als Borkonzentration wurde fu¨r die gesamte Simulation ein Massenanteil von
2000 ppm angenommen. Dieser Wert entspricht etwa der Borsa¨urekonzentration im Reaktorkern,
die sich in der fru¨hen Phase der Bestrahlung einstellt. Nach Abschluss der Bestrahlung ku¨hlt das
Brennelement fu¨r sieben Jahre ab.
Anzahl Volllasttage Abbrand [MWd/kgHM ] initiale Urananreicherung
1047 45 4.5%
1151 50 4.5%
1279 55 4.5%
1511 65 5.0%
Tab. 5.3: Abbrandstufen des Uranbrennstoffs
Wie zuvor diskutiert wurde, wird derzeit ein Endladeabbrand von ca. 45 bis 50 MWd/kgHM er-
reicht. Es gibt allerdings Bestrebungen, diesen aus o¨konomischen Gru¨nden auf 60−65 MWd/kgHM
zu erho¨hen. Um die 45 MWd/kgHM zu erreichen, wird der Brennstoff derzeit auf ca. 4.5% ange-
reichert. Fu¨r eine Erho¨hung wa¨re demnach eine Anpassung der Anreicherung erforderlich, da die
Restkritikalita¨t ansonsten zu niedrig ist. Aus diesem Grund wird fu¨r die Simulation der Abbrand-
entwicklung bis 65 MWd/kgHM die Anreicherung auf 5% erho¨ht.
In Abbildung 5.2 ist der Verlauf der Kritikalita¨t (keff ) fu¨r die verschiedenen Abbrandszenarien
dargestellt. Darum ist deutlich zu erkennen, dass die ho¨here Anreicherung fu¨r den Zielabbrand
von 65 MWd/kgHM zu einer erho¨hten Kritikalita¨t fu¨hrt. Es fa¨llt auf, dass die Steigerung des
Abbrandes von 45 auf 50 MWd/kgHM die Restkritikalita¨t weniger gesenkt hat als die Steigerung
von 50 auf 55 MWd/kgHM . Ab wann die Erho¨hung der initialen Anreicherung auf 5% notwendig
ist la¨sst sich aus der Graphik jedoch noch nicht abscha¨tzen.
Wie in Kapitel 2.2 dargestellt wurde, werden die Reaktivita¨tskoeffizienzten mit den Gleichun-
gen 2.5, 2.6 und 2.8 berechnet. Um die statistische Genauigkeit dieser Werte zu bestimmen, ist
eine Gauß’sche Fehlerfortpflanzung anzuwenden. Die verallgemeinerte Form fu¨r die Koeffizienten-
berechnung ist durch Gleichung 5.1 gegeben, bei dem P der zu variierende Parameter ist. In der
Simulation la¨sst sich die Variation von P exakt abbilden, da feste Modellparameter dafu¨r vera¨ndert
werden. Beispiele dafu¨r sind der Anteil Bor im Wasser, die Temperatur des Brennstoffes oder die
Dichte des Ku¨hlmediums.
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Abb. 5.2: Verlauf der Kritikalita¨t der Uran-Brennstoffe fu¨r verschiedene Zielabbra¨nde
RK =
k(P + ∆P )− k(P )
k(P ) · k(P + ∆P ) ·∆P (5.1)
Die Genauigkeit des Reaktivita¨tskoeffizienten RK ha¨ngt dementsprechend nur von der Genauigkeit
des Ergebnisses fu¨r die Kritikalita¨t k ab. Wenn σk die relative Standardabweichung der Kritikalita¨t
ist, so folgt u¨ber die Ableitungsregeln fu¨r den Fehler auf den Reaktivita¨tskoeffizienten σRK direkt
Gleichung 5.2. Dabei gelte k1 = k(P ) und k2 = k(P + ∆P ) zwecks einfacherer Schreibweise.
σRK =
√(
σk2
k21
)2
+
(
−σk1
k22
)2
· 1
∆P
(5.2)
Im Allgemeinen gilt fu¨r die durchgefu¨hrten Arbeiten, dass σk1 ≈ σk2 ist. In Tabelle 5.4 sind typische
erreichbare Werte fu¨r die Genauigkeit der Reaktivita¨tskoeffizienten dargestellt. Es zeigt sich, dass
die erreichbare Genauigkeit stark vom Typ des Koeffizienten abha¨ngt. Wa¨hrend die Genauigkeit
fu¨r die Bestimmung der Dopplerkoeffizienten im Bereich von ca. 0.5 pcm/K liegt, werden fu¨r den
Voidkoeffizient durchaus 0.15 pcm/K erreicht. Wie aus der Gleichung 5.2 ersichtlich ist, erho¨ht ein
niedrigerer Kritikalita¨tswert den Fehler. Dies hat zur Folge, dass die statistische Genauigkeit zu
BOL gro¨ßer ist als zu EOL. Fu¨r eine Verdopplung der statistischen Genauigkeit wa¨re eine vierfach
ho¨here Rechenzeit notwendig. Daher ist die Berechnung der Reaktivita¨tskoeffizienten nicht in einer
beliebig ho¨heren Genauigkeit mo¨glich.
Fu¨r den in Abb. 5.3 a) dargestellten Dopplerkoeffizienten gilt entsprechend eine Genauigkeit von
ca. 0.3 pcm/K zu Beginn und ca. 0.6 pcm/K am Ende der Bestrahlungsdauer. Es fa¨llt auf, dass
fu¨r den Brennstoff mit ho¨herer Anreicherung der Dopplerkoeffizient zuna¨chst gu¨nstiger ist. Fu¨r
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Koeffizient Neutronen je Anzahl σk k1 k2 ∆P RC σRC
Zyklus Zyklen [P] pcm/[P] pcm/[P]
Doppler 50000 100 0.00032 0.86413 0.86111 -100 -4.06 0.61
Bor 50000 100 0.00032 0.96195 0.97393 -100 -6.17 0.23
Void 50000 100 0.00032 0.97292 0.97976 -100 -2.31 0.15
Tab. 5.4: Beispiele fu¨r die Genauigkeit der Koeffizientenbestimmung
MOL sind die Werte von den auf 4.5% angereichertern Brennstoffen weiterhin gleich, da der Be-
strahlungszyklus bis dahin identisch ist. Bei EOL a¨ndert sich das Bild. Fu¨r 45 und 50 MWd/kgHM
wird der Dopplerkoeffizient negativer, wa¨hrend sich das Niveau fu¨r die beiden anderen Varianten
kaum a¨ndert. Allerdings stellt auch ein Wert von −2 pcm/K bereits eine gute Ru¨ckkopplung dar.
(a) Dopplerkoeffizient (b) Borwirksamkeit
(c) Voidkoeffizient
Abb. 5.3: Reaktivita¨tskoeffizienten der Uran-Brennstoffe zu BOL, MOL und EOL
Fu¨r die Borwirksamkeit in Abbildung 5.3 b) zeigt sich eine Zunahme der Effizienz mit steigendem
Abbrand. Eine ho¨here initiale Anreicherung sorgt dabei fu¨r den gesamten Zeitraum fu¨r einen
geringeren Effekt.
Das in Abbildung 5.3 c) dargestellte Voidverhalten der Brennstoffe wirft Fragen auf. Die Variante
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mit der Anreicherung von 5% hat auch zu Beginn des Zyklus einen negativen Voidkoeffizienten,
fu¨r 4.5% Anreicherung wird der Wert jedoch positiv. Ein mo¨gliche Erkla¨rung ist, dass dies durch
die sehr große Borwirksamkeit entsteht. Aus dem Grund wurde das Voidverhalten fu¨r eine Bor-
konzentration von 0 ppm zu Beginn und Ende des Zyklus untersucht. Zu Beginn des Zyklus ergab
sich dabei ein Voidkoeffizient von ca. −6.3 pcm/K, am Ende des Zyklus von ca. −6.4 pcm/K. Ein
Vergleich dieses Effektes fu¨r die verschiedenen Brennstoffe wird in Kapitel 5.1.5 gezeigt. Aus dem
Ergebnis fu¨r den Voidkoeffizienten des Uranzyklus la¨sst sich ableiten, dass das fu¨r die Simulation
verwendete Borlevel zu Beginn des Zyklus zu hoch war. Ein Ausgleich fu¨r die U¨berschussreaktivita¨t
muss also fu¨r reale Systeme auch auf anderen Wegen wie beispielsweise Zugabe von Gadolinium
oder durch die Steuersta¨be realisiert werden. Da die Fehlerbalken die U¨bersicht der Graphiken
nicht erho¨hen und die Level fu¨r die jeweiligen Koeffizienten bei allen Untersuchungen vergleichbar
sind, werden sie im folgenden nicht mehr mit eingezeichnet.
Abbildung 5.4 zeigt den Aufbau von Transuranen fu¨r die verschiedenen Zielabbra¨nde. Umgerechnet
auf eine Tonne Brennstoff ergibt sich eine Plutoniumproduktion von 12 bis 16 kg je Tonne ange-
reichertem Uran. Diese Werte liegen etwas ho¨her als bspw. in [2] angegeben. Das ist als mo¨gliche
Folge der Kombination aus ho¨herer initialer Anreicherung und ho¨herem Zielabbrand zu erkla¨ren.
Die gro¨ßere initiale Anreicherung sorgt dafu¨r, dass weniger Plutonium in situ vernichtet wird,
gleichzeitig sorgt der gro¨ßere Abbrand fu¨r einen gro¨ßeren Schwermetallumsatz.
Abb. 5.4: Massenumsa¨tze je Element fu¨r ein KONVOI-Brennelement nach 7 Jahren Abklingzeit
Auffa¨llig ist, dass sich die Massenverha¨ltnisse von Plutonium, Americium und Curium je nach Ab-
brand deutlich unterscheiden. Das Verha¨ltnis von Plutonium zu Americium betra¨gt fu¨r 45MWd/kgHM
ungefa¨hr 15.3, fu¨r 65 MWd/kgHM jedoch nur noch 13.3. Noch deutlicher sind die Unterschiede
bei der Curiumproduktion. Wa¨hrend bei 45 MWd/kgHM ein Verha¨ltnis 110 : 1 besteht, betra¨gt
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es bei 65 MWd/kgHM nur noch ca. 40 : 1. Eine Steigerung des Abbrandes bei Uranbrennstoffen
fu¨hrt also zu einem u¨berproportional gro¨ßeren Aufbau von Americium und vor allem Curium.
Die resultierenden Plutoniumvektoren sind in Abb. 5.5 dargestellt. Es ist deutlich zu erkennen, dass
ein ho¨herer Abbrand zu einem reduzierten Anteil an 239Pu fu¨hrt. Die ermittelten Vektoren sind
die Ausgangsbasis fu¨r die Brennstoffuntersuchungen der folgenden Kapitel. Die dort verwendeten
Brennstoffe basieren auf den Plutoniumvektoren des auf 45, 55 und 65 MWd/kgHM abgebrannten
Urans.
Abb. 5.5: Plutoniumvektoren der Uran-Brennstoffe nach einer Abklingzeit von 7 Jahren
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5.1.2 Brennelement mit Mischoxid-Brennstoff
Da MOX-Brennstoffe heute bereits in Reaktoren zur Plutoniumvernichtung eingesetzt werden,
bilden sie hinsichtlich des Sicherheits- und Transmutationsverhaltens eine gute Referenz fu¨r die
innovativen Brennstoffe. Im folgenden werden daher sa¨mtliche Analysen sowohl fu¨r die MOX- als
auch fu¨r die neuartigen Th/Pu- und IMF-Brennstoffe durchgefu¨hrt.
In den Tabellen 5.5 und 5.6 sind die Zusammensetzungen der untersuchten MOX-Brennstoffe
aufgefu¨hrt. Die Bezeichnung der Brennstoffe wird im folgenden in der Form MOXxx yy verwendet.
Dabei steht xx fu¨r den Abbrand des UO2-Brennstoffes, dem das Plutonium entnommen wurde
und yy fu¨r den Zielabbrand, denn der Brennstoff erreichen soll. Die Kalibrierung des gesamten
Plutoniumanteils erfolgt dabei u¨ber die Restkritikalita¨t zum Ende der Bestrahlung.
Nuklid MOX45 50 MOX45 65 MOX55 50 MOX55 65 MOX65 50 MOX65 65
U-234 5.25E-05 5.17E-05 5.23E-05 5.14E-05 5.17E-05 5.14E-05
U-235 6.88E-03 6.77E-03 6.84E-03 6.73E-03 6.77E-03 6.73E-03
U-238 9.48E-01 9.33E-01 9.43E-01 9.28E-01 9.33E-01 9.28E-01
Pu-238 1.06E-03 1.42E-03 1.77E-03 2.30E-03 2.67E-03 2.90E-03
Pu-239 2.69E-02 3.58E-02 2.72E-02 3.54E-02 3.13E-02 3.40E-02
Pu-240 9.26E-03 1.23E-02 1.10E-02 1.43E-02 1.35E-02 1.47E-02
Pu-241 5.22E-03 6.96E-03 6.07E-03 7.89E-03 7.19E-03 7.79E-03
Pu-242 2.58E-03 3.43E-03 3.94E-03 5.12E-03 5.25E-03 5.69E-03
Pu-244 2.10E-07 2.81E-07 4.82E-07 6.27E-07 7.68E-07 8.32E-07∑
Pu [%] 4.50E-02 6.00E-02 5.00E-02 6.50E-02 6.00E-02 6.50E-02∑
Pu [kg] 24.7 33.0 27.5 35.7 33.0 35.7
Tab. 5.5: Relative Schwermetallzusammensetzungen der MOX-Brennstoffe
Nuklid MOX45 50 MOX55 50 MOX65 50 MOX45 65 MOX55 65 MOX65 65
O-16 4.638E-02 4.638E-02 4.638E-02 4.638E-02 4.638E-02 4.638E-02
U-234 1.218E-06 1.212E-06 1.199E-06 1.199E-06 1.192E-06 1.192E-06
U-235 1.595E-04 1.586E-04 1.569E-04 1.569E-04 1.561E-04 1.561E-04
U-238 2.199E-02 2.187E-02 2.164E-02 2.164E-02 2.152E-02 2.152E-02
Pu-238 2.469E-05 4.112E-05 6.202E-05 3.292E-05 5.344E-05 6.719E-05
Pu-239 6.235E-04 6.312E-04 7.269E-04 8.312E-04 8.205E-04 7.874E-04
Pu-240 2.147E-04 2.550E-04 3.139E-04 2.862E-04 3.315E-04 3.401E-04
Pu-241 1.211E-04 1.408E-04 1.667E-04 1.614E-04 1.830E-04 1.806E-04
Pu-242 5.973E-05 9.135E-05 1.219E-04 7.963E-05 1.187E-04 1.320E-04
Pu-244 4.881E-09 1.118E-08 1.782E-08 6.508E-09 1.453E-08 1.930E-08
Tab. 5.6: Isotopenvektor der MOX-Brennstoffe in [1/barn cm]
Als erstes Ergebnis der Simulationen ist in den Abbildungen 5.6 a) und b) der Verlauf der Kritika-
lita¨t der Brennelemente dargestellt. Als Zielbereich fu¨r die Restkritikalita¨t wurde zuvor der Bereich
von kinf = 0.85 · · · 0.90 festgelegt. Dieser wird fu¨r alle 6 Brennstoffkombinationen zum Ende der
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Bestrahlung erreicht. Die Brennstoffzusammensetzungen haben dabei zu initialen Kritikalita¨ten
von kinf = 1.095 · · · 1.13 fu¨r MOX55 50 bzw. MOX65 65 gefu¨hrt. In beiden Szenarien ist zu be-
obachten, dass der Verlauf der Kritikalita¨t bei steigendem Plutoniumgehalt flacher wird, d.h. dass
in den MOX45er-Anordnungen der Abfall sta¨rker ist als in den MOX55er bzw. MOX65ern. Die
Differenz der Kritikalita¨ten zwischen BOL und EOL betra¨gt beim Zielabbrand 50 MWd/kgHM
zwischen ∆kinf = 0.25 und 0.21, fu¨r den Zielabbrand 65 MWd/kgHM ergeben sich Differenzen
zwischen ∆kinf = 0.27 und 0.25. Der jeweils zu beobachtende sta¨rkere Abfall im ersten Abbrand-
schritt ist durch den Aufbau der Neutronengifte Xenon (Xe) und Samarium (Sm) zu erkla¨ren.
(a) 50 MWd/kgHM Zielabbrand (b) 65 MWd/kgHM Zielabbrand
Abb. 5.6: Verlauf der Kritikalita¨ten der MOX-Brennstoffe
Die Berechnung der Reaktivita¨tskoeffizienten fu¨r die Brennstoffvarianten erfolgt gema¨ß der Be-
schreibung in Kapitel 2.2. In Abbildung 5.7 a) sind die Ergebnisse fu¨r den Dopplerkoeffizienten
fu¨r die verschiedenen Brennstoffvarianten dargestellt. Die Genauigkeit der MCNP-Berechnungen
fu¨r die zu Grunde liegenden Multiplikationskonstanten fu¨hren zu einer statistischen Unsicherheit
der Dopplerkoeffizienten von ca. 0.3 pcm/K zu BOL und ca. 0.6 pcm/K, wie in Kapitel 5.1.1
beschrieben wurde. Bei allen Brennstoffen wird der Dopplerkoeffizient mit steigendem Abbrand
negativer, d.h. die Ru¨ckkopplung versta¨rkt sich. Der Verlauf der Kurven erlaubt keine Aussage,
ob die Plutoniumvektoren mit niedrigem oder hohen Abbrand zu besseren Sicherheitseigenschaf-
ten fu¨hren. Die sta¨rkste und schwa¨chste Ru¨ckkopplung liegen jeweils fu¨r Brennstoffe basierend
auf 45 MWd/kgHM vor. Unter dem Gesichtspunkt der Reaktorsicherheit sind die Werte fu¨r den
Betrieb jedoch im u¨blichen Bereich und stets negativ.
Die Borwirksamkeit ist in Abb. 5.7 b) dargestellt. Die statistische Genauigkeit fu¨r die einzelnen
Werte ist wie zuvor beschrieben ca. 0.2 pcm/K. Im Gegensatz zum Dopplerkoeffizienten lassen
sich bei der Borwirksamkeit Unterschiede zwischen den einzelnen Brennstoffvarianten feststellen.
Es zeigt sich, dass fu¨r die Brennstoffe des la¨ngeren Zyklus die Effizienz des Bor zuna¨chst niedriger
ist. In allen Fa¨llen steigt die Borwirksamkeit zum Ende der Bestrahlung um bis zu 2.0 pcm/K. Le-
diglich bei der Brennstoffvariante MOX65 45 fa¨llt die Steigerung mit 0.6 pcm/K sichtbar geringer
aus. Dies kann aber eine statistische Schwankung sein. Werden die Unterschiede der Brennstoffe
mit gleichem Zielabbrand betrachtet, zeigt sich, dass die Borwirksamkeit um so gro¨ßer ausfa¨llt, je
weniger Plutonium im Brennstoff enthalten ist.
Abbildung 5.7 c) zeigt das Voidverhalten der MOX-Brennstoffe. Zu Beginn des Zyklus betra¨gt
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(a) Dopplerkoeffizient (b) Borwirksamkeit
(c) Voidkoeffizient
Abb. 5.7: Reaktivita¨tskoeffizienten der MOX-Brennstoffe
der Koeffizient fu¨r alle Brennstoffvarianten zwischen −3 und −3.5 pcm/K. Durch die Bestrahlung
versta¨rkt sich dieser Effekt noch, so dass die Sicherheitseigenschaften weiter erho¨ht werden. Dabei
fa¨llt auf, dass die ho¨her abgebrannten Brennstoffe zum Ende der Verweildauer im Reaktor einen
besseren Voidkoeffizienten haben als die ku¨rzer abgebrannten. Dies ist durch den Verbrauch an
spaltbarem Material zu erkla¨ren. Mit Werten unterhalb von −3.0 pcm/K erfu¨llen alle Brennstoffe
schon zu Beginn der Bestrahlung die sicherheitstechnischen Anforderungen.
Neben den Sicherheitseigenschaften ist das Transmutationsverhalten der Brennstoffe ein zentrales
Kriterium fu¨r die abschließenden Beurteilungen. Wie Abbildung 5.8 verdeutlicht, wird in jeder
Brennstoffvariante ein nennenswerter Betrag an Plutonium vernichtet. Betrachtet man zuna¨chst
die Bildung von Neptunium stellt man fest, dass der Plutoniumgehalt keinen Einfluss auf diese hat.
Lediglich der Abbrand bestimmt die Produktion des Neptuniums. Dabei ist zu erkennen, dass eine
Steigerung des Abbrands um 30 % die Neptuniumproduktion lediglich um 19 % steigert. Der Plu-
toniumumsatz hingegen steigt um ca. 50 % fu¨r die Varianten MOX45 und MOX55 und um ca. 30 %
fu¨r die Variante MOX65. Bei der Produktion von Americium zeigt sich, dass diese fu¨r erstgenannte
Varianten um ca 20 % steigt und fu¨r letztere nahezu konstant ist. Beim Curium ergibt sich hingegen
unabha¨ngig vom initialen Plutoniumgehalt eine Steigerung von ca 45 % durch die Erho¨hung des
Abbrandes. Fasst man Americium und Curium zusammen, so ergibt sich eine Steigerung von 30 %
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fu¨r die ersten beiden Varianten und 15 % fu¨r MOX65. Zusammengefasst bedeutet dies, dass eine
Steigerung des Endabbrandes je nach initialem Plutoniumvektor u¨berproportional viel Plutonium
verbrennt. Gleichzeitig ist die Vera¨nderung des Aufbaus von Americium und Curium fu¨r die ersten
beiden Zyklen analog zur Steigerung des Abbrandes, wa¨hrend fu¨r MOX65 der Aufbau lediglich
um 15 % gesteigert wird. Bei MOX-Brennstoffen ist daher festzuhalten, dass eine Steigerung des
Abbrandes sich positiv hinsichtlich des Transurangehaltes auf die Materialzusammensetzung des
abgebrannten Brennelementes auswirkt.
Abb. 5.8: Massenumsa¨tze fu¨r ein KONVOI-Brennelement mit MOX-Brennstoff nach 7 Jahren Ab-
klingzeit
Ein interessanter Effekt bzgl. des Aufbaus minorer Aktiniden ist in Abb. 5.9 ersichtlich. Es zeigt
sich deutlich, dass die Americiummenge wa¨hrend der Bestrahlung in einen Sa¨ttigungszustand u¨ber-
geht, bevor in der nachfolgenden Abku¨hlphase eine große Menge Zwischenprodukte zu Americium
zerfa¨llt. Das entgegengesetzte Bild zeigt sich fu¨r das Curium. Dort stellt sich unabha¨ngig von der
Bestrahlungsdauer eine kontinuierliche Produktion ein gefolgt von einer Reduktion um ca 25 %
durch die Abku¨hlung im Anschluss an die Bestrahlung.
Die Auswirkungen auf den Plutoniumvektor sind in Abb. 5.10 dargestellt. Im Vergleich zu den
initialen 50 bis 60 % Anteil von 239Pu hat eine deutliche Reduktion stattgefunden. Die verbliebenen
Anteile variieren zwischen 36 und ca. 40 %. Im Gegenzug ist der relative Anteil der ho¨heren Isotope
240Pu, 241Pu und 242Pu gestiegen, wa¨hrend der Anteil an 238Pu nahezu konstant bleibt. Betrachtet
man den zeitlichen Verlauf, in Abb. 5.11 a) exemplarisch fu¨r die Brennstoffvariante MOX55 50
dargestellt, zeigt sich, dass die relativen Anteile von 240Pu und 241Pu in Sa¨ttigung gehen, wa¨hrend
der Anteil an 242Pu kontinuierlich steigt.
Eine Betrachtung der absoluten Massenumsa¨tze anhand des Beispiels in Abb. 5.11 b) zeigt eine
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(a) Americiumbilanz (b) Curiumbilanz
Abb. 5.9: Abha¨ngigkeit der Americium- und Curiumproduktion vom Brennstoff und der Abbrand-
dauer
Abb. 5.10: Plutoniumvektoren der MOX-Brennstoffe nach Abklingen
Reduktion des Inventars fu¨r alle Isotope außer 242Pu. Dieses Isotop ist relativ stabil und zerfa¨llt mit
einer Halbwertszeit von 375, 000 a ins noch langlebigere 238U. Ein Teil des Plutoniums wird aller-
dings in Americium und Curium umgewandelt. Dies ist unter abfalltechnischen Gesichtspunkten
ein Nachteil. In Tabelle 5.7 ist das Verha¨ltnis vom Aufbau der ho¨heren Isotope zum Plutoniu-
mabbau fu¨r die Brennstoffe und Zielabbra¨nde dargestellt. Das Verha¨ltnis ist definiert u¨ber die
Americium-Curium-Kennzahl (ACK), die durch Gleichung 5.3 beschrieben wird.
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(a) relativ (b) absolut
Abb. 5.11: Zeitliche Entwicklung des Plutoniumvektors in MOX55 50
ACK =
Am + Cm
∆Pu
(5.3)
Der Wert gibt an, wieviel Plutonium prozentual in der Nettobilanz in Americium und Curium
umgewandelt wird. Ideale Plutoniumvernichter wu¨rden einen Wert von 0% erreichen. Fu¨r die
MOX-Brennstoffe zeigt sich, dass sich ein ho¨herer Abbrand positiv auf diese Kennzahl auswirkt
und den Wert von ca. 30 % auf ca. 26 % reduzieren kann.
Brennstoff 50 MWd/kgHM 65 MWd/kgHM
MOX45 29.3 % 24.7 %
MOX55 30.6 % 26.2 %
MOX65 29.8 % 27.1 %
Tab. 5.7: Werte der ACK fu¨r die Plutoniumvernichtung in MOX-Brennstoffen
Die Untersuchungen haben gezeigt, dass MOX-Brennstoffe fu¨r eine breite Variation an Plutoni-
umvektoren in der Lage sind selbiges zu zersto¨ren. Die Sicherheitsparameter sind fu¨r alle Konfi-
gurationen als gut zu bewerten. Um gro¨ßere Abbrandziele zu erreichen ist ein erho¨htes Plutoniu-
minventar notwendig, allerdings wirkt sich dieses nur geringfu¨gig auf die Startkritikalita¨t aus. Im
Gegensatz dazu reduziert eine Erho¨hung der Plutoniummenge jedoch die Borwirksamkeit fu¨r die
Kritikalita¨tskontrolle. Unter Gesichtspunkten der Transmutation von Plutonium sind sowohl ein
gro¨ßeres Inventar als auch ein ho¨herer Zielabbrand hilfreich. Ein gro¨ßeres Inventar fu¨hrt zu einem
gro¨ßeren absoluten Umsatz, wa¨hrend ein ho¨herer Entladeabbrand den Anteil des Umsatzes, der
in Americiun und Curium umgewandelt wird, reduziert.
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5.1.3 Thorium/Plutonium-Brennstoff
Kernbrennstoffe auf Thoriumbasis interessieren die Wissenschaft bereits seit Jahrzehnten. Sie ver-
sprechen einen Zyklus, der kein Plutonium produziert, brutfa¨hig ist und eine bessere Brennstof-
fausnutzung erlaubt als der herko¨mmliche Uranzyklus. Dagegen spricht, dass der Uranzyklus seit
vielen Jahren etabliert ist und es derzeit keine o¨konomischen Bedu¨rfnisse gibt, einen alternativen
Brennstoffkreislauf auf industrieller Ebene zu etablieren. Unter Gesichtspunkten der Vernichtung
von bestehendem Plutonium bleiben thoriumbasierte Brennstoffe jedoch weiter ein Thema in der
Diskussion.
In den Tabellen 5.8 und 5.9 sind die Zusammensetzungen der untersuchten Th/Pu-Brennstoffe
aufgefu¨hrt. Da aufgrund des neu erbru¨teten 233U der Verlust der Reaktivita¨t gegen Ende der Be-
strahlung relativ gering wird, wird fu¨r die Hochabbrandvariante ein a¨hnlicher Anteil an Plutonium
gewa¨hlt wie bei der mit 50 MWd/kgHM .
Isotop Th/Pu45 50 Th/Pu45 65 Th/Pu55 50 Th/Pu55 65 Th/Pu65 50 Th/Pu65 65
Th-232 9.35E-01 9.25E-01 9.15E-01 9.20E-01 9.05E-01 9.15E-01
Pu-238 1.54E-03 1.77E-03 3.01E-03 2.84E-03 4.23E-03 3.79E-03
Pu-239 3.88E-02 4.48E-02 4.63E-02 4.35E-02 4.96E-02 4.44E-02
Pu-240 1.34E-02 1.54E-02 1.87E-02 1.76E-02 2.14E-02 1.92E-02
Pu-241 7.54E-03 8.70E-03 1.03E-02 9.72E-03 1.14E-02 1.02E-02
Pu-242 3.72E-03 4.29E-03 6.70E-03 6.30E-03 8.32E-03 7.44E-03
Pu-244 3.04E-07 3.51E-07 8.19E-07 7.71E-07 1.22E-06 1.09E-06∑
Pu [%] 6.50E-02 7.50E-02 8.00E-02 8.00E-02 8.50E-02 8.50E-02∑
Pu [kg] 36.4 42.0 44.9 44.9 47.7 47.7
Tab. 5.8: relative Schwermetallzusammensetzungen der Th/Pu Brennstoffe
Isotop Th/Pu45 50 Th/Pu45 65 Th/Pu55 50 Th/Pu55 65 Th/Pu65 50 Th/Pu65 65
O-16 4.735E-02 4.733E-02 4.732E-02 4.732E-02 4.731E-02 4.731E-02
Th-232 2.213E-02 2.189E-02 2.177E-02 2.177E-02 2.164E-02 2.164E-02
Pu-238 7.220E-11 8.330E-11 1.292E-10 1.292E-10 1.691E-10 1.691E-10
Pu-239 3.646E-05 4.189E-05 6.720E-05 6.720E-05 8.965E-05 8.965E-05
Pu-240 9.185E-04 1.060E-03 1.029E-03 1.029E-03 1.050E-03 1.050E-03
Pu-241 3.172E-04 3.645E-04 4.164E-04 4.164E-04 4.542E-04 4.542E-04
Pu-242 1.785E-04 2.059E-04 2.300E-04 2.300E-04 2.413E-04 2.413E-04
Pu-244 8.806E-05 1.015E-04 1.491E-04 1.491E-04 1.760E-04 1.760E-04
Tab. 5.9: Isotopenvektor der Th/Pu-Brennstoffe in [1/barn cm]
Als erstes Ergebis der Simulationen ist in den Abbildungen 5.12 a) und b) der Verlauf der Kriti-
kalita¨t der Brennelemente dargestellt. Die Kalibrierung der Brennstoffzusammensetzung erfolgte
erneut u¨ber die Restkritikalita¨t, verglichen mit der Reaktivita¨t der Uranbrennstoffe. A¨hnlich wie
bei den MOX-Brennstoffen zeigt sich ein Verlauf, der deutlich flacher ist als beim Uran. Die Start-
werte liegen bei ca 1.1, die Endwerte zwischen 0.85 und 0.9. Damit liegt der Kritikalita¨tsverlust
a¨hnlich wie bei den MOX-Brennstoffen in der Gro¨ßenordnung von 0.25.
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(a) 50 MWd/kgHM Zielabbrand (b) 65 MWd/kgHM Zielabbrand
Abb. 5.12: Verlauf der Kritikalita¨ten der Th/Pu-Brennstoffe
(a) Dopplerkoeffizient (b) Borwirksamkeit
(c) Voidkoeffizient
Abb. 5.13: Reaktivita¨tskoeffizienten der Th/Pu-Brennstoffe
Die Reaktivita¨tskoeffizienten der Th/Pu-Brennstoffe zeigen in weiten Teilen ein mit den MOX-
Brennstoffen vergleichbares Verhalten. Fu¨r den Dopplereffekt sind ebenso wie bei den MOX-
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Brennstoffen alle Werte negativ und liegen innerhalb des Intervalls von ca. −2.5 bis −4.0 pcm/K
(vgl. Abb. 5.13 a)). Werden die Werte zu BOL betrachtet zeigt sich, dass der Dopplerkoeffizient
um so gro¨ßer ist, je weniger Plutonium im Brennstoff enthalten ist. Durch den Verbrauch des
Plutoniums gleichen sich die Werte dann zum Ende des Zyklus hin an, bei EOL betra¨gt die Inter-
vallbreite nur noch ca. 0.5 pcm/K im Vergleich zu vorher 1.5 pcm/K. Die absolut erzielten Werte
sind dabei vergleichbar mit den Ergebnissen der MOX-Brennstoffe.
Das Verhalten der Borwirksamkeit in Abb. 5.13 ab) zeigt fu¨r die initialen Brennstoffzusammen-
setzungen eine enge Bandbreite zwischen −2.5 und −3 pcm/ppm. Durch den Abbrand werden zu
Ende des Zyklus Werte zwischen ca. −4 und −5.5 pcm/K erreicht. Damit ist die Wirksamkeit
geringer als bei den Uranbrennstoffen, aber sehr gut vergleichbar mit denen der MOX-Brennstoffe.
Außerdem zeigt sich erneut, dass ein ho¨herer Anteil an 239Pu, wie bei den Brennstoffen Th45 50
und Th45 65, zu einer Versta¨rkung des Abbrandeffektes auf die Borwirksamkeit fu¨hrt. Verglichen
mit den MOX-Brennstoffen zeigt sich, dass die Wirksamkeit des Bor im Bezug auf Spaltungen aus
233U und 239Pu vergleichbar ist.
Fu¨r das Voidverhalten ergeben sich deutliche Unterschiede zwischen den MOX- und Th/Pu-
Brennstoffen. Wa¨hrend fu¨r die MOX-Brennstoffe der Voidkoeffizient mit der Bestrahlungsdau-
er zunimmt, nimmt er fu¨r die Th/Pu-Brennstoffe mit steigender Bestrahlungsdauer ab, wie in
Abb. 5.13 c) zu sehen ist. Eine mo¨gliche Erkla¨rung fu¨r dieses Verhalten kann anhand der energie-
abha¨ngigen Spaltquerschnitte der Nuklide 233U und 239Pu gegeben werden. Wie in Abbildung 5.14
gezeigt wird, haben beide Spaltquerschnitte Resonanzen im niederenergetischen Bereich. Aller-
dings liegen diese Resonanzen fu¨r das 233U bei Energien, die um ca. eine Gro¨ßenordnung gro¨ßer
sind als bei den Resonanzenergien des 239Pu. Beim Verlust des Moderators wird das Spektrum
ha¨rter, dass heißt der Neutronenfluss verschiebt sich zu ho¨heren Energien. Im Bereich von 0.1 bis
1 eV ist die Spaltung von Plutonium deutlich wahrscheinlicher, im Bereich von 1 eV bis 10 eV
u¨berwiegen hingegen die Resonanzen des 233U. Daher fu¨hrt eine Verschiebung des Nuklidvektors
zu einem gro¨ßeren Anteil 233U und damit zu einer Abnahme des Voidkoeffizienten.
Eine abschließende Betrachtung der Sicherheitseigenschaften liefert keine Ergebnisse, die den Ein-
satz im Reaktor ausschließen wu¨rden. Allerdings ist es erkla¨rtes Ziel der Industrie, die Abbra¨nde
in dem Bereich von 60 MWd/kgHM und mehr zu steigern, um die Brennstoffe besser auszunutzen.
Ob thoriumbasierte Brennstoffe uneingeschra¨nkt fu¨r solche Zielabbra¨nde geeignet sind, ist noch
zu pru¨fen. Der Verlauf des Voidkoeffizienten in dieser Arbeit deutet aber darauf hin, dass es bei
ho¨heren Abbra¨nden als 65 MWd/kgHM zu Problemen kommen ko¨nnte.
Ein Argument fu¨r die thoriumbasierten Brennstoffe ist das Betriebsverhalten hinsichtlich der spa¨ter
im Brennstoff anfallenden Abfallstoffe. Wie aus Abbildung 5.15 ersichtlich ist, findet Aufgrund des
nicht vorhandenen Urans kein nennenswerter Aufbau von Neptunium statt. Die Vernichtung des
Plutoniums ist im Vergleich zu MOX-Brennstoffen deutlich erho¨ht. Bei der selben Abbranddauer
liegt zwischen dem Umsa¨tzen ein Faktor von ca. 3 fu¨r die kurzen und 2.5 bei den langen Ab-
brandszenarien. Dies ist dadurch zu erkla¨ren, dass im Gegensatz zu den MOX-Brennstoffen kein
neues Plutonium erbru¨tet wird. Bei la¨ngerer Abbranddauer a¨ndert sich im Brennstoff das Verha¨lt-
nis der spaltparen Nuklide 233U zu 239Pu dergestalt, dass kaum noch Plutonium vernichtet wird.
Daher nimmt der Plutoniumumsatz nicht linear mit dem Abbrand zu, sondern schwa¨cht sich bei
hohen Abbra¨nden ab. Eine Erho¨hung des Abbrandes um 30% erho¨ht den Plutoniumumsatz nur
um ca. 25%. A¨hnlich wie bei den MOX-Brennstoffen ha¨ngt dagegen die Produktion von Ameri-
cium und Curium nur sekunda¨r vom Abbrand ab und wird deutlich sta¨rker durch den initialen
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Abb. 5.14: Verlauf der Spaltquerschnitte von 233U und 239Pu[23]
Plutoniumvektor beeinflusst. Beim Americium ist zu beobachten, dass es scheinbar ein Maximum
in der Konzentration gibt. Die Position des Maximums scheint dabei in erster Linie vom initialen
Plutoniumvektor bestimmt zu werden. Fu¨r den 45 MWd/kgHM -Vektor ist der Gehalt an Americi-
um nach der langen Bestrahlungsdauer gro¨ßer, wa¨hrend fu¨r die beiden anderen Startvektoren die
la¨ngere Bestrahlung zu einer geringeren Americiummenge fu¨hrt. Beim Curium zeigt sich dagegen,
dass eine Steigerung des Abbrandes um 30% zu einem um 30% erho¨hten Aufbau fu¨hrt.
Der fu¨r das Americium beschriebene Effekt des Konzentrationsmaximums wird in Abb. 5.16 darge-
stellt. Fu¨r die Konfigurationen Th/Pu55 65 und Th/Pu65 65 ist ein Maximum zwischen 1.200 und
1.500 Tagen erkennbar. Bei den anderen Konfigurationen flacht die Produktion von Americium
ebenfalls ab und erweckt den Anschein, als ob sie in kurzer Zeit ein Maximum erreichen ko¨nnte.
Beim Curium hingegen stellt sich ein linearer Verlauf ein, der bei den untersuchten Zielabbra¨nden
noch keine Vera¨nderungen aufweist. Die Produktion von Americium und Curium in den Th/Pu-
Brennstoffen ist insgesamt vergleichbar mit der in MOX-Brennstoffen. D.h. es gibt keine lineare
Skalierung zwischen Plutoniumvernichtung und der Produktion von minoren Aktiniden.
Die Auswirkungen auf den Plutoniumvektor sind in Abb. 5.17 dargestellt. Zuna¨chst fa¨llt auf,
dass 239Pu nicht mehr das vorherrschende Isotop ist. Wa¨hrend es fu¨r den Standardabbrand eine
Reduktion auf 15 bis 20% gibt, stellt sich fu¨r den Zielabbrand von 65 MWd/kgHM ein Endzustand
bei ca. 10 bis 11% ein. Unabha¨ngig von der Brennstoffvariante ist 240Pu das Isotop mit dem
gro¨ßten relativen Anteil. Dabei ist die Schwankungsbreite mit 32 bis 35% sehr gering. Fu¨r das
Isotop 241Pu, welches ebenfalls spaltbar ist, stellen sich Konzentrationen von 17% bis 20% ein.
Dabei ist die Abha¨ngigkeit durch den initialen Plutoniumvektor des Brennstoffes und nicht durch
die Abbranddauer bestimmt. Fu¨r das Isotop 242Pu ist dagegen die Abbranddauer entscheidend.
Fu¨r den geringeren Zielabbrand stellen sich Endkonzentrationen von ca. 23.5% bis ca. 25% ein,
wa¨hrend es fu¨r den hohen Abbrand ca. 29.5% bis ca. 31.5% sind.
In Abbildung 5.18 a) ist der zeitliche Verlauf der relativen Isotopenkonzentrationen des Plutoniums
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Abb. 5.15: Massenumsa¨tze fu¨r ein KONVOI-Brennelement nach einer Abklingzeit von sieben Jah-
ren
(a) Americiumbilanz (b) Curiumbilanz
Abb. 5.16: Abha¨ngigkeit der Americium- und Curiumproduktion vom Brennstoff und der Ab-
branddauer
fu¨r die Variante Th/Pu55 65 dargestellt. Bei ca. 1000 Tagen stellt sich ein Maximum der 240Pu-
Konzentration ein, bevor diese im weiteren Verlauf abnimmt. Im Gegensatz dazu nimmt die relative
Konzentration des 242Pu kontinuierlich zu. Aus der Darstelllung der absoluten Massenentwicklung
der Isotope in Abbildung 5.18 b) la¨sst sich entnehmen, dass alle Isotope bis auf 242Pu reduziert
werden. 242Pu hingegen wird aufgebaut. Nach der Bestrahlung ist ca. 20% mehr vorhanden.
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Abb. 5.17: Plutoniumvektoren der Th/Pu-Brennstoffe nach einer Abklingzeit von 7 Jahren
(a) relativ (b) absolut
Abb. 5.18: Zeitliche Entwicklung des Plutoniumvektors in Th/Pu55 65
Zur Bewertung der Ho¨he der Plutoniumvernichtung ist erneut die Americium-Curium-Kennzahl
zu betrachten. Aus den ACK-Werten in Tabelle 5.10 geht hervor, dass die Effizienz der Ver-
nichtung auch in diesem Fall fu¨r ho¨here Abbra¨nde gu¨nstiger ist. Verglichen zu der Effizienz der
MOX-Brennstoffe ist die Transmutation des Plutoniums in den Th/Pu-Brennstoffen jedoch deut-
lich gu¨nstiger. Da aufgrund des fehlenden 238U kein neues 239Pu gebru¨tet werden kann, wird die
Nettovernichtung deutlich angehoben.
Die Th/Pu-Brennstoffe sind in der Lage, Plutonium mit hoher Effizienz abzubauen. Durch die
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Brennstoff 50 MWd/kgHM 65 MWd/kgHM
Th/Pu45 10.9% 10.4%
Th/Pu55 12.9% 11.6%
Th/Pu65 13.5% 12.1%
Tab. 5.10: Werte der ACK fu¨r die Plutoniumvernichtung in Th/Pu-Brennstoffen
Bruteigenschaft des 232Th ist es außerdem mo¨glich, den Plutoniumanteil im Brennstoff zuna¨chst
gering zu halten. Unter Gesichtspunkten der Betriebssicherheit zeigt sich, dass ein hoher Abbrand
solcher Brennstoffe einerseits die Wirksamkeit von Bor erho¨ht, andererseits aber den Voidkoeffi-
zienten deutlich gegenu¨ber den Werten zu Beginn der Bestrahlung reduziert. In den untersuchten
Konfigurationen bleiben jedoch alle Koeffizienten zu jeder Zeit negativ. Der Dopplerkoeffizient und
die Borwirksamkeit sind vergleichbar mit der von MOX-Brennstoffen, gegen Ende der Betriebs-
dauer ist das Voidverhalten der Thoriumbrennstoffe jedoch weniger stark ausgepra¨gt als bei den
MOX-Brennstoffen. Die Effizienz der Plutoniumvernichtung in Relation zum Aufbau der minoren
Aktinide ist nur eingeschra¨nkt davon abha¨ngig, wieviel Abbrand erzielt wird. Allerdings reduziert
eine Erho¨hung des Entladeabbrandes um 30% die ACK-Werte der Th/Pu-Brennstoffe um 0.5 bis
1.4 Prozentpunkte. Die absolute Menge des vernichteten Plutoniums la¨sst sich jedoch nicht li-
near erho¨hen. Bei hohen Abbrandwerten u¨berwiegt die Spaltung des bereits erbru¨teten 233U, so
dass der Plutoniumumsatz bezogen auf die produzierte Energie deutlich abnimmt. Die untersuchte
Erho¨hung des Abbrandes um 30% fu¨hrte je nach Brennstoff zu Steigerungen des Plutoniumumsat-
zes von nur ca. 10%. Allerdings ist zu diesem Zeitpunkt der relative Anteil von 239Pu im Plutonium
bereits kleiner als 12%.
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5.1.4 Inert Matrix Fuel (IMF)
So genannte Inert Matrix Fuels (IMF) stellen eine neue Entwicklungsschiene in der Forschung in-
novativer Brennstoffe dar. Das grundlegende Konzept basiert darauf, den Brennstoff, vorzugsweise
Plutonium, in eine metallische oder keramische Matrix einzubetten die eine sehr gute Ru¨ckhaltung
des Spaltstoffes und der Spaltprodukte sicherstellt und gleichzeitig gute Sicherheitseigenschaften
aufweist. Gegenu¨ber 238U oder 232Th zeichnet sich diese Matrix dadurch aus, dass sie keinen neuen
Spaltstoff produziert und somit den Plutoniumumsatz optimiert.
Abb. 5.19: Neutroneinfangquerschnitte fu¨r die natu¨rlich vorkommenden Molybda¨n-Isotope [23]
Wie in Kapitel 1 beschrieben gibt es verschiedene Ansa¨tze fu¨r die Matrixmaterialien. Fu¨r die in
dieser Arbeit durchgefu¨hrten Analysen wurde dabei auf eine Matrix aus metallischem Molybda¨n
zuru¨ckgegriffen. Natu¨rliches Molybda¨n besteht aus sieben stabilen Isotopen deren Zusammenset-
zung in Tab. 5.11 angegeben ist. Wie in Abb. 5.19 gezeigt wird, haben sowohl 95Mo als auch 97Mo
hohe Einfangquerschnitte fu¨r Neutronen. Da die beiden Isotope in der natu¨rlichen Zusammenset-
zung ca. 25% des Nuklidvektors ausmachen, ist natu¨rliches Molybda¨n kaum fu¨r den Einsatz im
Reaktor geeignet. Da sowohl das schwerste Isotop, 100Mo, als auch das Leichteste, 92Mo, deutlich
kleinere Wirkungsquerschnitte haben gibt es jedoch die Option der doppelten Anreicherung.
Grundsa¨tzlich arbeiten heutige Anreicherungsanlagen auf Basis leicht zu verdampfender Verbin-
dungen, die dann u¨ber Zentrifugen angereichert werden ko¨nnen. Das Verfahren entspricht dem der
Urananreicherung, dass in Kapitel 2.3 beschrieben wird. U¨ber eine gezielte Nutzung dieser Technik
la¨sst sich die Zusammensetzung des Molybda¨ns dergestalt optimieren, dass mo¨glichst wenig 95Mo
und 97Mo enthalten ist. Die finale Zusammensetzung die dabei entsteht ha¨ngt von der Intensita¨t
der Isotopentrennung ab. Dies ist vor allem unter o¨konomischen Gesichtspunkten zu optimieren.
Eine mo¨gliche Zusammensetzung wird dabei in Tabelle 5.11 angegeben.
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Isotop nat. Anteil ang. Anteil
[%] [%]
Mo-92 14.84 56.0
Mo-94 9.25 6.0
Mo-95 15.92 0.6
Mo-96 16.68 0.14
Mo-97 9.55 0.7
Mo-98 24.13 13.0
Mo-100 9.63 23.0
Tab. 5.11: Relative Isotopenzusammensetzung Molybda¨n[3]
Die in Tabelle 5.11 angegebene Zusammensetzung ist Basis fu¨r die in dieser Arbeit durchgefu¨hrten
Untersuchungen. Die Kalibrierung des Plutoniumanteils erfolgt erneut u¨ber die finale Kritikalita¨t
zum Erreichen des Zielabbrandes. Da der IMF-Brennstoff, anders als die anderen Varianten, kein
neues spaltbares Material produziert ist eine ho¨here initiale Plutoniumkonzentration notwendig.
In den Tabellen 5.12 und 5.13 sind die fu¨r die Untersuchungen verwendeten Zusammensetzungen
angegeben. Die Bezeichung der Brennstoffe folgt dem selben Schema wie bei den MOX- und
Th/Pu-Brennstoffen.
Isotop IMF45 50 IMF45 65 IMF55 50 IMF55 65 IMF65 50 IMF65 65
O-16 7.00E-02 9.00E-02 7.00E-02 9.00E-02 7.00E-02 9.00E-02
Mo-92 5.01E-01 4.84E-01 5.01E-01 4.84E-01 5.01E-01 4.84E-01
Mo-94 5.37E-02 5.19E-02 5.37E-02 5.19E-02 5.37E-02 5.19E-02
Mo-95 5.37E-03 5.19E-03 5.37E-03 5.19E-03 5.37E-03 5.19E-03
Mo-96 1.25E-03 1.21E-03 1.25E-03 1.21E-03 1.25E-03 1.21E-03
Mo-97 6.27E-03 6.06E-03 6.27E-03 6.06E-03 6.27E-03 6.06E-03
Mo-98 1.16E-01 1.12E-01 1.16E-01 1.12E-01 1.16E-01 1.12E-01
Mo-100 2.06E-01 1.99E-01 2.06E-01 1.99E-01 2.06E-01 1.99E-01
Pu-236 1.64E-09 2.11E-09 2.39E-09 3.07E-09 2.94E-09 3.79E-09
Pu-238 8.28E-04 1.06E-03 1.24E-03 1.60E-03 1.56E-03 2.01E-03
Pu-239 2.09E-02 2.69E-02 1.91E-02 2.45E-02 1.83E-02 2.35E-02
Pu-240 7.20E-03 9.26E-03 7.70E-03 9.90E-03 7.90E-03 1.02E-02
Pu-241 4.06E-03 5.22E-03 4.25E-03 5.46E-03 4.19E-03 5.39E-03
Pu-242 2.00E-03 2.58E-03 2.76E-03 3.55E-03 3.07E-03 3.94E-03
Pu-244 1.64E-07 2.10E-07 3.37E-07 4.34E-07 4.48E-07 5.76E-07∑
Pu [%] 3.50E-02 4.50E-02 3.50E-02 4.50E-02 3.50E-02 4.50E-02∑
Pu [kg] 55.3 71.2 55.3 71.2 55.3 71.2
Tab. 5.12: relative Isotopenzusammensetzung der IMF-Brennstoffe
Die Bestimmung des notwendigen Plutoniumgehalts in den IMF-Brennstoffen fu¨r die angestreb-
ten Zielabbra¨nde ist deutlich problematischer als bei den zuvor untersuchten Brennstoffvarianten.
Wird die Anreicherung zu niedrig gewa¨hlt, kommt es vor dem Erreichen der angestrebten Be-
strahlungsdauer zu einem rapiden Abfall der Kritikalita¨t. Nachdem der Verlauf zuna¨chst linear
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Isotop IMF45 50 IMF45 65 IMF55 50 IMF55 65 IMF65 50 IMF65 65
O-16 4.669E-03 6.011E-03 4.669E-03 6.010E-03 4.669E-03 6.010E-03
Mo-92 3.343E-02 3.235E-02 3.343E-02 3.235E-02 3.343E-02 3.235E-02
Mo-94 3.582E-03 3.466E-03 3.582E-03 3.466E-03 3.582E-03 3.466E-03
Mo-95 3.582E-04 3.466E-04 3.582E-04 3.466E-04 3.582E-04 3.466E-04
Mo-96 8.358E-05 8.088E-05 8.358E-05 8.087E-05 8.358E-05 8.087E-05
Mo-97 4.179E-04 4.044E-04 4.179E-04 4.044E-04 4.179E-04 4.044E-04
Mo-98 7.761E-03 7.510E-03 7.761E-03 7.510E-03 7.761E-03 7.510E-03
Mo-100 1.373E-02 1.329E-02 1.373E-02 1.329E-02 1.373E-02 1.329E-02
Pu-238 5.523E-05 7.109E-05 8.279E-05 1.066E-04 1.041E-04 1.340E-04
Pu-239 1.395E-03 1.795E-03 1.271E-03 1.636E-03 1.220E-03 1.570E-03
Pu-240 4.802E-04 6.182E-04 5.135E-04 6.610E-04 5.267E-04 6.780E-04
Pu-241 2.709E-04 3.487E-04 2.835E-04 3.649E-04 2.797E-04 3.600E-04
Pu-242 1.336E-04 1.720E-04 1.839E-04 2.368E-04 2.045E-04 2.632E-04
Pu-244 1.092E-08 1.406E-08 2.250E-08 2.897E-08 2.990E-08 3.849E-08
Tab. 5.13: Isotopenvektor der IMF-Brennstoffe in [1/barn · cm]
abfa¨llt wird ab einem von der Beladung abha¨ngigen Zeitpunkt eine deutliche Erho¨hung des Kriti-
kalita¨tsverlusts je Zeitraum festgestellt. Da dieser Verlauf das Erreichen einer Zielkritikalita¨t zum
Ende der Bestrahlung erschwert, wird fu¨r diesen Brennstofftyp der Zielbereich der Kalibrierung
vergro¨ßert.
In den vorliegenden Untersuchungen ist die Anreicherung dergestalt gewa¨hlt, dass dieser u¨berpro-
portionale Verlust nicht erreicht wird. Bis zum letzten Zeitschritt ist der Verlauf nahezu linear, erst
beim letzten Zeitschritt beschleunigt sich der Kritikalita¨tsverlust ein wenig. Durch die Vergro¨ße-
rung des Zielbereiches fu¨r die Kritikalita¨t war es mo¨glich, den prozentualen Plutoniumanteil in allen
Brennstoffen des selben Zielabbrandes konstant zu halten. Folgerichtig haben die Brennstoffvari-
anten mit dem am wenigsten abgebrannten Plutoniumvektor die ho¨chste Kritikalita¨t. Allerdings
fa¨llt auf, dass der Abstand der Varianten IMF45 und IMF55 gro¨ßer ist als der Abstand zwischen
IMF55 und IMF65, sowohl fu¨r den Zielabbrand 50 MWd/kgHM als auch 65 MWd/kgHM (vgl.
Abb. 5.20).
In Abb. 5.21 a) ist der Dopplerkoeffizient fu¨r die IMF-Brennstoffvarianten im Laufe der Bestrah-
lung dargestellt. Es zeigt sich, dass der Wert zwar negativ ist, allerdings im Vergleich zu den
anderen Brennstoffen na¨her an 0 liget. Das ist mit der Brennstoffmatrix zu erkla¨ren, die kaum
Resonanzabsorber beinhaltet, die von der Verbreiterung der Resonanzen profitieren wu¨rden. Mit
der Intervallbreite von ca. −0.7 bis −1.5 pcm/K zu BOL zeigt sich, dass im IMF-Brennstoff weder
die Plutoniummenge noch der Plutoniumvektor einen deutlichen Einfluss auf das Dopplerverhal-
ten haben. Abgesehen von der Variante IMF65 65 zeigt auch keiner der Brennstoffe eine (gut)
sichtbare Vera¨nderung durch die Bestrahlung. Im Rahmen der Fehler von ca 0.6 pcm/K sind fu¨r
die anderen Brennstoffvarianten die Werte nahezu konstant.
Abbildung 5.21 b) zeigt die Borwirksamkeit im IMF-Brennstoff. Zu Beginn der Bestrahlung ist
die Effizienz der Borsa¨ure aufgrund des hohen Plutoniumanteils relativ begrenzt. Wa¨hrend die
Effizienz in der ersten Bestrahlungsha¨lfte lediglich schwach, von ca. −1.5 auf −2 pcm/ppm, steigt,
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(a) 50 MWd/kgHM Zielabbrand (b) 65 MWd/kgHM Zielabbrand
Abb. 5.20: Verlauf der Kritikalita¨ten der IMF-Brennstoffe
(a) Dopplerkoeffizient (b) Borwirksamkeit
(c) Voidkoeffizient
Abb. 5.21: Reaktivita¨tskoeffizienten der IMF-Brennstoffe
nimmt sie in der zweiten Ha¨lfte bis auf ca. −7 pcm/K deutlich zu. Wie bei den anderen Brenn-
stoffen ist außerdem zu beobachten, dass die Brennstoffe mit ho¨herem absoluten Plutoniumanteil
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zuna¨chst schwa¨cher auf Bor reagieren. Auffa¨llig ist dabei, dass die Brennstoffe mit dem
”
frische-
sten“Plutonium, also IMF45 50 und IMF45 65, schwa¨cher auf Bor reagieren als die Brennstoffe
mit niedrigerem 239Pu-Anteil. Unter Gesichtspunkten der notwendigen U¨berschusskritikalita¨t zu
Beginn des Zyklus bedeutet dies, dass eine zweite Kompensation notwendig sein wird.
Das Voidverhalten der IMF-Brennstoffe ist in Abb. 5.21 c) dargestellt. Es zeigt sich, dass zu
Beginn der Bestrahlung der Voidkoeffizient mit ca. −0.5 bis −1 pcm/K relativ gering ist. Inner-
halb der statistischen Genauigkeit von ca. 0.1 pcm/K kann dabei festgehalten werden, dass eine
ho¨here initiale Plutoniummenge zu einem geringeren Voidkoeffizienten fu¨hrt. Dagegen kann u¨ber
den Einfluss des 239Pu-Anteils keine Aussage getroffen werden. Wa¨hrend fu¨r die Brennstoffe mit
gro¨ßerem Plutoniuminventar der 65 MWd/kgHM -Vektor den kleinsten Voidkoeffizienten hat, ist
bei den Brennstoffen mit geringerem Plutoniumgehalt der 65 MWd/kgHM -Brennstoff der mit dem
sta¨rksten Effekt. Da die jeweiligen Abweichungen aber im Bereich des Fehlers sind, wird hier eine
Unabha¨ngigkeit vom initialen Plutoniumvektor festgestellt. Durch die Bestrahlung verbessert sich
der Voidkoeffizient kontinuierlich, bis er zu EOL im Bereich von ca −3.3 bis −4 pcm/K liegt.
Bei den IMF-Brennstoffen ist dementsprechend festzuhalten, dass sie ihre Betriebseigenschaften
mit steigender Bestrahlungsdauer verbessern und die sicherheitstechnisch kritischste Zeit die fru¨he
Phase der Bestrahlung ist. Allerdings sind auch hier alle in dieser Arbeit berechneten Koeffizienten
negativ.
Abb. 5.22: Massenumsa¨tze je Element fu¨r ein KONVOI-Brennelement nach 7 Jahren Abklingzeit
Durch den sehr hohen Plutoniumgehalt und durch den Verzicht auf brutfa¨higes Material ist zu
erwarten, dass die IMF-Brennstoffe einen nennenswerten Umsatz an Plutonium realisieren wer-
den. Die Effekte auf die Materialzusammensetzung am Ende der Bestrahlung nach 7 Jahren Ab-
klingzeit ist in Abb. 5.22 zu sehen. Es zeigt sich, dass bei nahezu konstantem urspru¨nglichen
Plutoniumgehalt auch der Umsatz je Brennstoff nahezu identisch ist. Bei einem Zielabbrand von
50 MWd/kgHM erzielen die Brennstoffe einen Plutoniumumsatz von ca. 34 kg, bei einem Zielab-
brand von 65 MWd/kgHM erreichen sie ca. 43.5 kg. Dieses Verhalten ist nahezu linear im Abbrand,
so dass anzunehmen ist, dass bei einem ho¨heren Abbrand die Plutoniummenge weiter linear ab-
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nehmen wu¨rde. Die Neptuniumproduktion ist aufgrund des Fehlens von Uran zu vernachla¨ssigen.
Die Produktion von Americium scheint unabha¨ngig vom zugrunde liegenden Plutoniumvektor zu
sein und ist je Zielabbrand in den Brennstoffkonfigurationen konstant mit 2.6 kg bzw 3.2 kg.
Bezogen auf die Abbranddauer produziert der lange Zyklus somit weniger Americium je produ-
zierter Energieeinheit. Die Produktion des Curiums ist dagegen deutlich abha¨ngig vom initialen
Plutoniumvektor. Wa¨hrend im Falle des Plutoniums aus 45 MWd/kgHM Uran der Curiumauf-
bau bei 1.2 bzw. 1.6 kg liegt, erreichen die Werte fu¨r das 65 MWd/kgHM Plutonium 1.5 bzw.
2.0 kg. Dieser Sachverhalt kann u¨ber den gro¨ßeren Anteil an nicht spaltbaren Plutoniumisotopen
erkla¨rt werden. Fu¨r die selbe Spaltrate ist ein ho¨herer Neutronenfluss notwendig, der gleichzeitig
zu mehr parasita¨ren Absorptionen in anderen Nukliden fu¨hrt. Wa¨hrend sich fu¨r das Americium
ein Gleichgewicht einstellt fu¨hrt dies zu einer erho¨hten Produktion von Curium im Brennstoff (vgl.
Abb. 5.23).
(a) Americiumbilanz (b) Curiumbilanz
Abb. 5.23: Abha¨ngigkeit der Americium- und Curiumproduktion vom Brennstoff und der Ab-
branddauer
Betrachtet man den Plutoniumvektor zeigt sich, dass der relative Anteil von 239Pu deutlich sinkt.
Wie in Abbildung 5.24 gezeigt wird, sind die Endergebnisse der relativen Zusammensetzung wei-
testgehend unabha¨ngig vom Entladeabbrand sondern ha¨ngen prima¨r von der initalen Zusammen-
setzung ab. Je niedriger der initiale Anteil an 239Pu war, desto geringer ist auch die Konzen-
tration nach Abklingen. Dabei fa¨llt der Anteil bei den Brennstoffen mit dem Plutonium nach
45 MWd/kgHM auf knapp u¨ber 20 %, wa¨hrend er fu¨r die Brennstoffe mit 65 MWd/kgHM auf
unter 15 % fa¨llt. Das Niveau der Isotope 238Pu, 240Pu und 241Pu ist in allen Varianten in etwa ver-
gleichbar, dagegen bildet 242Pu das Komplementa¨r zu den verbliebenen 239Pu Anteilen. Je weniger
239Pu relativ u¨berbleibt, desto mehr 242Pu ist vorhanden.
Beispielhaft sind die Ergebnisse der Konfiguration IMF55 50 in den Abbildungen 5.25 a) und b)
dargestellt. Es zeigt sich, dass die absolute Menge aller Plutoniumisotope bis auf 242Pu sinkt.
Dabei ist der Abbau von 239Pu bis zum Ende der Bestrahlung nahezu konstant, wa¨hrend die
Vera¨nderungen bei den anderen Isotopen deutlich geringer sind. Gegen Ende des Zyklus beginnt
ein sta¨rkerer Abbau von 240Pu, allerdings sinkt in dem Bereich die Restkritikalita¨t aufgrund des
geringen Residualanteils an 239Pu deutlich schneller ab.
Zur Bewertung der Umsatzraten ist in Tabelle 5.14 das Verha¨ltnis aus Americium- und Curium-
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Abb. 5.24: Plutoniumvektoren der IMF-Brennstoffe nach Abklingen
(a) relativ (b) absolut
Abb. 5.25: Zeitliche Entwicklung des Plutoniumvektors in IMF55 50
produktion zur Plutoniumvernichtung als ACK-Wert angegeben. Der Wert liegt bei allen Brenn-
stoffvarianten im Bereich von 11 bis 12 %. Eine la¨ngere Abbranddauer scheint sich minimal positiv
auf diesen Wert auszuwirken.
Brennstoff 50 MWd/kgHM 65 MWd/kgHM
IMF45 11.3 % 11.2 %
IMF55 11.9 % 11.7 %
IMF65 12.0 % 11.8 %
Tab. 5.14: Werte der ACK fu¨r die Plutoniumvernichtung in IMF-Brennstoffen
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5.1.5 Bewertung und vergleichende Analyse
In den vorherigen Kapiteln wurden die Sicherheits- und Transmutationseigenschaften verschie-
dener Brennstoffkonzepte untersucht. Dabei wurde innerhalb der einzelnen Brennstoffkonzepte
analysiert, inwieweit der Plutoniumvektor und der Zielabbrand Einfluss auf die Ergebnisse haben.
Einige der Ergebnisse waren weitestgehend unabha¨ngig von diesen Parametern, bei anderen haben
sich nachvollziehbare Unterschiede gezeigt. Um die einzelnen Konzepte abschließend zu bewerten,
werden fu¨r eine Parameterkombination die Ergebnisse der Konzepte miteinander verglichen. Als
Stellvertreter dienen dabei die Ergebnisse der Untersuchungen mit einem Plutoniumvektor der auf
Uran mit einem Entladeabbrand von 55 MWd/kgHM basiert. Dieser Entladeabbrand fu¨r Uran-
brennstoffe wird vermutlich innerhalb der na¨chsten Jahre erreicht werden und ko¨nnte dann fu¨r die
Produktion innovativer Brennstoffe verwendet werden.
Zuna¨chst soll der Verlauf der Kritikalita¨ten betrachtet werden. In Abbildung 5.26 a) ist zuna¨chst zu
erkennen, dass sich der Verlauf fu¨r die einzelnen Brennstoffe teils deutlich unterscheidet. Die klassi-
schen Uranbrennstoffe zeigen einen Reaktivita¨tsverlust von ∆kinf = −0.34 fu¨r 50 MWd/kgHM und
∆kinf = −0.4 fu¨r 65 MWd/kgHM . Wie zu erwarten war ist der Verlust in den IMF-Brennstoffen
mit ∆kinf = −0.42 bzw. ∆kinf = −0.43 nochmals gro¨ßer. Dagegen ist der Verlauf sowohl fu¨r
die MOX- als auch Th/Pu-Brennstoffe flacher und beinahe parallel. Dass deutet daraufhin, dass
die Konversionsrate fu¨r neuen Brennstoff in den beiden Varianten vergleichbar ist. Im Vergleich
zu Uran deutet sich des Weiteren an, dass das vorhandene Plutonium trotz Umwandlung die
Kritikalita¨t auf einem ho¨heren Niveau ha¨lt.
(a) absolut (b) A¨nderungsrate
Abb. 5.26: Verlauf von keff der verschiedenen Brennstoffe fu¨r die Zielabbra¨nde 50 MWd/kgHM
und 65 MWd/kgHM
Deutlicher wird der Unterschied bei der Betrachtung der Ableitungen in Abb. 5.26 b). Zuna¨chst ist
zu sehen, dass im ersten Zeitschritt aufgrund des Aufbaus der Neutronengifte Xenon und Sama-
rium der Abfall der Kritikalita¨t deutlich sta¨rker ist als in der darauf folgenden Phase. Abgesehen
von den Uranbrennstoffen zeigen alle anderen fu¨r gewisse Zeit ein stationa¨res Verhalten in der
Ableitung, sprich ihr Kritikalita¨tsverlust ist konstant. In den Uranbrennstoffen hingegen sinkt der
Kritikalita¨tsverlust je Tag jeden Zeitschritt, der Verlauf flacht also ab. Dies ist auf den ho¨heren
Anteil an Plutonium zuru¨ckzufu¨hren, der jeden Tag im Brennstoff entsteht. Der Verlust je Tag
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gleicht sich mit der Zeit dem der MOX- und Th/Pu-Brennstoffe an. Ein vollkommen anderes Ver-
halten zeigen jedoch die IMF-Brennstoffe. Da sie mangels Brutstoff kein neues spaltbares Material
erzeugen, wird gegen Ende der Lebensdauer der spaltbare Rest so gering, dass der Verlust an
Kritikalita¨t beschleunigt wird. Fu¨r den realen Betrieb bedeutet dies, dass der Abbrand in diesen
Brennelementen sehr genau verfolgt werden muss, da sie sonst spa¨ter zu kalten Stellen im Reaktor
fu¨hren ko¨nnten.
Wesentliches Kriterium zur Beurteilung der Sicherheitseigenschaften der Brennstoffe sind das
Doppler-, Bor- und Voidverhalten. Die Uranbrennstoffe gelten als sehr sicher im Reaktivita¨ts-
verhalten und stellen daher eine sinnvolle Referenz dar. Wie Abbildung 5.27 fu¨r den Dopplerko-
effizienten zeigt, fa¨llt der IMF-Brennstoff im Vergleich zu den anderen Brennstoffen durch einen
deutlich verminderten Effekt auf. Wa¨hrend bei den IMF-Brennstoffen Werte im Bereich von −1
bis −1.5 pcm/K erreicht werden erfolgt die Ru¨ckkopplung in den anderen Brennstoffen mit −2
bis −3.5 pcm/K. Fu¨r den Einsatz der Brennstoffe im Reaktor bedeutet dies, dass der Anteil an
IMF-Brennelementen tendenziell geringer gehalten werden muss als es bei Thorium- oder MOX-
Brennstoffen der Fall wa¨re. Aufgrund der hohen U¨berschussreaktivita¨t zu Beginn des Betriebs-
zyklus ist aber auch der Einsatz abbrennbarer Absorber zu diskutieren, die evtl. einen positiven
Einfluss auf den Dopplerkoeffizienten haben ko¨nnten.
Abb. 5.27: Dopplerkoeffizient fu¨r die Brennstoffe fu¨r beide Zielabbra¨nde
Die Borwirskamkeit zeigt deutlich, dass die Reaktivita¨tskontrolle bei Brennstoffen mit Plutonium
als spaltbarem Material schwieriger ist als bei Uranbrennstoffen. Abbildung 5.28 ist zu entnehmen,
dass die Borwirksamkeit fu¨r die Uranbrennstoffe bei ca −5.5 pcm/ppm liegt, wohingegen die an-
deren Brennstoffe lediglich −1.5 bis −3.5 pcm/ppm zu BOL erreichen. Die Borwirksamkeit nimmt
dabei fu¨r alle Brennstoffe mit dem Abbrand zu. Diese Steigerung ist fu¨r die IMF-Brennstoffe da-
bei nochmal sta¨rker als bei den anderen Brennstoffen. Fu¨r diese nimmt der Effekt von anfangs ca.
−2.0 auf −5 bis −6 ppm zu.
Bei einem der wichtigsten Sicherheitsparameter, dem Voidkoeffizienten (vgl. Abb. 5.29), fa¨llt auf,
dass dieser fu¨r die Uranbrennstoffe die schlechtesten Werte erreicht bzw. sogar positiv wird. Wie im
entsprechenden Kapitel bereits diskutiert wurde, ist dies auf die sehr große Borwirksamkeit zuru¨ck-
zufu¨hren. Die Simulationen wurden mit einem einheitlichen Borniveau von 2090 ppm durchgefu¨hrt.
Dieses ist zu Beginn der Zyklen im realistischen Bereich, spa¨ter sinkt das Niveau jedoch. Zudem
ist Bor nicht die einzige Kompensationsmaßnahme fu¨r die U¨berschussreaktivita¨t, es ko¨nnen au-
ßerdem abbrennbare Gifte und Absorbersta¨be eingesetzt werden. Betrachtet man den Voideffekt
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Abb. 5.28: Borwirksamkeit fu¨r die Brennstoffe fu¨r beide Zielabbra¨nde
Abb. 5.29: Voidkoeffizient fu¨r die Brennstoffe fu¨r beide Zielabbra¨nde
im Uranbrennstoff fu¨r 0 ppm Bor ergibt sich ein Voidkoeffizient zu BOL von −6.3 ppm/K. Unter
den Gesichtspunkten muss allerdings der Voideffekt der IMF-Brennstoffe kritisch bewertet werden.
Wa¨hrend sich bei den Uranbrennstoffen die schwache Auspra¨gung durch die hohe Borwirksamkeit
bei hohem Borniveau erkla¨ren la¨sst, ist die Borwirksamkeit in den IMF-Brennstoffen sehr viel
geringer. Dementsprechend wird durch eine Verminderung des Boranteils der Voidkoeffizient fu¨r
die IMF-Brennstoffe nicht signifikant verbessert.
Eine weitere Auffa¨lligkeit im Verlauf der Voidkoeffizienten stellt sich fu¨r die thoriumbasierten
Brennstoffe ein. Diese zeigen ein vermindertes Voidverhalten gegen EOL, wohingegen sich bei allen
anderen Brennstoffen eine Verbesserung des Voidkoeffizienten einstellt. Eine mo¨gliche Erkla¨rung
anhand der Wirkungsquerschnitte der spaltbaren Isotope 233U und 239Pu wurde in Kapitel 5.1.3
gegeben.
Betrachtet man das Zusammenspiel der drei Reaktivita¨tskoeffizienten kann zuna¨chst festgehal-
ten werden, dass die Th/Pu-Brennstoffe unter vergleichbaren Auflagen wie die MOX-Brennstoffe
genutzt werden ko¨nnen. Bei den IMF-Brennstoffen ist die Lage weniger eindeutig. Da sa¨mtliche
Sicherheitsparameter ein deutlich schwa¨cheres Verhalten als bei anderen Brennstoffen zeigen sind
weitere ausfu¨hrlichere Untersuchungen notwendig, inwieweit die Brennstoffe im Reaktor eingesetzt
werden ko¨nnen. Im Zuge der Untersuchungen fu¨r die Vollcoreanlysen wird diese Frage vertieft.
Bei dem Voidkoeffizienten hat sich gezeigt, dass die Werte positiv werden ko¨nnen. Um dieses
Verhalten besser bewerten zu ko¨nnen wurde daher fu¨r BOL untersucht, wie der Voidkoeffizient
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Abb. 5.30: Abha¨ngigkeit des Voidkoeffizienten von der Borsa¨urekonzentration
(a) Plutoniumbilanz (b) Americiumbilanz
Abb. 5.31: Verlauf der Plutonium- und Americiumentwicklung der Brennstoffe fu¨r verschiedene
Zielabbra¨nde
vom Borsa¨uregehalt abha¨ngt. Wie Abbildung 5.30 zu entnehmen ist, ist die Abha¨ngigkeit fu¨r die
Uranbrennstoffe am ausgepra¨gtesten. Dem gegenu¨ber ist der Verlauf der anderen drei Brennstoff-
systeme weniger vom Borgehalt beeinflusst. Der Verlauf der anderen drei Brennstoffkonzepte ist
anna¨hernd parallel, so dass der Voidkoeffizient bei Thorium- und MOX-Brennstoffen fu¨r jeden
Zustand vergleichbar ist.
Das Transmutationsverhalten der Brennstoffe wird zuna¨chst anhand der Beispiele Plutonium und
Americium betrachtet. In Abbildung 5.31 ist der zeitliche Verlauf der beiden Elemente fu¨r die
verschiedenen Brennstoffe dargestellt. Fu¨r die Uranbrennstoffe wird aus der Graphik zuna¨chst er-
sichtlich, dass die Aufbaurate des Plutoniums mit der Bestrahlungsdauer abflacht. Dies folgt aus
der Spaltung eines Teils des erzeugten Plutoniums. Bei den IMF-Brennstoffen stellt sich ein linearer
und paralleler Verlauf fu¨r das Plutonium ein. Dies ist dadurch zu begru¨nden, dass lediglich Pluto-
nium als spaltbares Material zur Verfu¨gung steht. Dagegen kann sowohl bei den MOX- als auch den
Th/Pu-Brennstoffen eine Abflachung des Plutoniumverbrauchs festgestellt werden. Der Gesamt-
umsatz ist in den Th/Pu-Brennstoffen jedoch deutlich gro¨ßer, da kein neues Plutonium erbru¨tet
wird. Unter den Gesichtspunkten der Plutoniumvernichtung sind IMF- und Th/Pu-Brennstoffe
also wesentlich effektiver als MOX-Brennstoffe.
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Der Americiumverlauf ist ebenfalls aus Abb. 5.31 ersichtlich. Fu¨r die Uranbrennstoffe zeigt sich,
dass die Produktion des Americiums mit steigendem Abbrand wie erwartet zunimmt, da im System
zuna¨chst kein Plutonium vorhanden ist. Dagegen scheint sich bei allen Plutonium beinhaltenden
Brennstoffen ein Sa¨ttigungszustand fu¨r das Americium einzustellen. Das Niveau dieser Sa¨ttigung
ist direkt von der urspru¨nglich eingesetzten Plutoniummenge abha¨ngig. Die beiden Thoriumbrenn-
stoffe beinhalten die selbe Menge an Plutonium und erreichen dementsprechend das selbe Sa¨tti-
gungsniveau. Die MOX-Brennstoffe, welche weniger Plutonium beinhalten, liegen dagegen nied-
riger, die IMF-Brennstoffe jedoch folgerichtig deutlich ho¨her. Des Weiteren ist festzustellen, dass
nach der Bestrahlung ein Großteil der ho¨heren Nuklide und 241Pu in Americium zerfallen. Da-
bei gilt außer fu¨r die Thoriumbrennstoffe, dass eine la¨ngere Bestrahlung auch zu einem ho¨heren
Americiumanteil nach Abklingen fu¨hrt.
Abb. 5.32: Vergleich der Transuranbilanzen der Brennstoffe fu¨r verschiedene Zielabbra¨nde
Damit die Bilanzen besser beurteilt werden ko¨nnen, sind diese in Abb. 5.32 zusammengefasst.
Wie zu erwarten ist, vernichten, abgesehen von den Uranbrennstoffen, alle einen nennenswerten
Anteil Plutonium. Hinsichtlich der Effizienz des Plutoniumabbaus erreichen die MOX-Brennstoffe
ungefa¨hr eine Vernichtungsrate, die der Produktionsrate der Uranbrennstoffe entspricht. Dem ge-
genu¨ber stehen die innovativen Brennstoffe. Hier vernichten die Thoriumbrennstoffe ca. das drei-
fache, die IMF-Brennstoffe ca. das vierfache an Plutionium. Allerdings fu¨hrt diese Vernichtung
zu einer erho¨hten Americium- und Curium- Produktion, weshalb vor allem die Transuranbilanz
betrachtet werden sollte. Dabei wird ersichtlich, dass bei 50 MWd/kgHM die Effizienz der innova-
tiven Brennstoffe im Vergleich zum MOX mit einem Faktor von ca. fu¨nf noch gro¨ßer ausfa¨llt. Eine
Steigerung des Abbrandes auf 65 MWd/kgHM relativiert diesen Vorteil jedoch wieder auf Faktor
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vier.
Betrachtet man die Americium-Curium-Kennzahl in Tabelle 5.15, zeigt sich der Effizienzunter-
schied noch deutlicher. Wa¨hrend sowohl die Th/Pu- als auch die IMF-Brennstoffe lediglich 12% des
netto vernichteten Plutoniums in ho¨here Isotope umwandeln sind es bei MOX-Brennstoffen mehr
als 25%. Somit ist fu¨r die Transmutation des Plutoniums schlusszufolgern, dass die innovativen
Brennstoffe unter diesem Gesichtspunkt sehr deutliche Vorteile gegenu¨ber den MOX-Brennstoffen
haben.
Brennstoff 50 MWd/kgHM 65 MWd/kgHM
MOX55 30.6 % 26.2 %
Th/Pu55 12.9 % 11.6 %
IMF55 11.9 % 11.7 %
Tab. 5.15: Werte der Americium-Curium-Kennzahl fu¨r die Plutoniumvernichtung in den plutoni-
umhaltigen Brennstoffen
Abb. 5.33: Vergleich der Plutoniumvektoren der Brennstoffe fu¨r verschiedene Zielabbra¨nde zu EOL
Unter Gesichtspunkten eines Brennstoffkreislaufes mit mehrfacher Rezyklierung ist die finale Zu-
sammensetzung der Plutoniumisotope nicht unerheblich. Wie aus Abbildung 5.33 ersichtlich ist,
gelingt es mit innovativen Brennstoffen den gro¨ßten Teil des 239Pu zu vernichten, wodurch der re-
lative Anteil im Plutoniumvektor deutlich absinkt. Dieser ist anschließend nicht fu¨r den erneuten
Einsatz im Reaktor geeignet, so dass drei Mo¨glichkeiten verbleiben. Diese sind eine Mischung des
Plutoniums mit Vektoren aus der ersten Uranbestrahlung, ein Einsatz in speziell dafu¨r optimierten
Anlagen mit schnellem Spektrum oder aber die direkte Endlagerung.
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5.2 Simulationsergebnisse auf Viertelkern-Ebene
Um den Einsatz innovativer Brennstoffe im Reaktor beurteilen zu ko¨nnen, reicht die Betrachtung
auf Brennelementebene nicht aus. Typischerweise sind in einem Reaktorkern in einem regula¨ren
Zyklus Brennelemente verschiedener Anreicherungen und unterschiedlichen Abbrandes eingesetzt.
Da dies gleichzeitig bedeutet, dass der vorhandene Spaltstoff inhomogen u¨ber den Reaktorkern
verteilt ist, kann lokal eine deutlich unterschiedliche Leistungsproduktion festgestellt werden.
Damit dennoch mo¨glichst allgemeine Aussagen u¨ber die Effizienz innovativer Brennstoffe getroffen
werden ko¨nnen, ist es notwendig, einen Gleichgewichtskern zu konstruieren. Das heisst, dass sich
die wichtigen betrieblichen Parameter in aufeinanderfolgenden Zyklen mo¨glichst kaum vera¨ndern
sollen. Ein solcher Gleichgewichtskern erlaubt es dann, vernu¨nftige Aussagen u¨ber die Effizienz
der Brennstoffe zu treffen. Das verwendete Verfahren wird in Kapitel 5.2.1 na¨her beschrieben.
Ziel der Untersuchungen ist es zuna¨chst, einen Gleichgewichtskern zu konstruieren. An diesem
soll dann untersucht werden, wie sich ein Mischkern mit innovativen Brennstoffen im Vergleich zu
einem mit MOX-Brennstoffen oder reiner Uranbeladung verha¨lt. Dabei sollen folgende Parameter
untersucht werden:
• Kritikalita¨tsverlauf im Zyklus
• Reaktivita¨tskoeffizienten
• Transmutationsbilanz
Der Verlust der Kritikalita¨t gibt vor allem einen Hinweis darauf, wieviel U¨berschusskritikalita¨t zum
Beginn des Zyklus durch Bor und Steuersta¨be kompensiert werden muss. Je geringer der Verlust
ist, desto weniger Kompensationen sind notwendig.
Fu¨r den sicheren Betrieb der Anlage ist es notwenig, dass die Reaktivita¨tskoeffizienten zu jedem
Zeitpunkt negativ sind. Ansonsten drohen Reaktivita¨tssto¨rfa¨lle, die zu sehr hohen Leistungsspitzen
mit einhergehender Zersto¨rung der Brennelemente fu¨hren ko¨nnen.
Die Transmutationsbilanz ist der Hauptantrieb fu¨r den Einsatz innovativer Brennstoffe. Ziel ist es,
in Deutschland befindliche Lagerbesta¨nde aus Plutonium und minoren Aktiniden zu reduzieren
um somit die Endlagerung weniger kritisch zu gestalten.
Der Einsatz von MOX-Brennelementen muss fu¨r jede Anlage gesondert genehmigt werden. In
wieweit der Einsatz fu¨r die einzelnen in Deutschland sich im Betrieb befindlichen Anlagen geneh-
migt ist, kann Tabelle 5.16 entnommen werden. Die drei KONVOI-Reaktoren sind die Anlagen
Isar-2, Neckarwestheim-2 und Emsland. Die fu¨r die einzelnen Anlagen zugelassene maximale MOX-
Beladung variiert von 25% bis 50%.
Fu¨r das in den Simulationen zu Grunde gelegte Modell ist daher von einem 33% Anteil an Nicht-
Uran-Brennstoffen ausgegangen worden. Diese Menge ist fu¨r einige Anlagen bereits genehmigt
worden und ist somit ein gutes Maß. Die Verteilung der einzelnen Brennstoffzonen wurde ein-
malig dergestalt ermittelt, dass zu Beginn der Zyklen die maximale relative Leistung minimiert
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Standort Kraftwerk Max. Anzahl MOX-BE
pro Nachladung im Kern im Kern [%]
Isar KKI-2 24 96 50
Grafenrheinfeld KKG 16 64 33
Philippsburg KKP-2 20 96 37
Neckarwestheim GKN-1 16 16 9
GKN-2 16 72 37
Brokdorf KBR 16 64 33
Unterweser KKU 16 64 33
Grohnde KWG 16 64 33
Grundremmingen KRB-B 68 300 38
KRB-C 68 300 38
Emsland KKE 16 48 25
Tab. 5.16: Genehmigung fu¨r den Einsatz von MOX-Brennelementen in deutschen KKW[7]
Abb. 5.34: Verteilung der Assemblies im 1/4 Core
wurde. Fu¨r den MOX- und Thoriumfall ist die Verteilung in Abbildung 5.34 dargestellt, fu¨r den
Reaktorkern mit IMF-Brennstoffen war eine andere Verteilung erforderlich.
Als Ausgangsbasis fu¨r das Abbrandszenario wird davon ausgegangen, dass ein Brennelement einen
Endabbrand von ca. 45 MWd/kgHM erreicht, bevor es den Reaktor verla¨sst. Das bedeutet, dass
der Zielabbrand pro Zyklus 15 MWd/kgHM ist. Dies fu¨hrt bei einer Coreleistung von 3950 MWth
zu einer Zyklusdauer von ca. 360 Tagen.
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5.2.1 Ermittlung eines Gleichgewichtskerns
Im realen Reaktorbetrieb ist das Brennelementshuﬄing zwischen zwei Zyklen eine der anspruch-
vollsten Aufgaben. Mit Shuﬄing wird dabei das Umpositionieren der Brennelemente wa¨hrend der
Revision bezeichnet. Damit der Betrieb wirtschaftlich optimiert werden kann, ist es notwendig,
fu¨r jedes Brennelement die ideale neue Position zu finden. Dabei wird neben der eigentlichen
Positionierung auch jeweils die Orientierung betrachtet und optimiert.
Im Rahmen dieser Arbeit ist es nicht mo¨glich, ein derart komplexes Shuﬄing der Brennelemente zu
realisieren. Daher ist es zuerst notwendig, einige Annahmen u¨ber die Randbedingungen zu treffen.
Ausgehend von einem Abbrandszenario von im Mittel 45 MWd/kgHM je Brennelement werden
3 Zyklen vorgesehen. Dies fu¨hrt zu drei verschiedenen Brennelementzusta¨nden im Urankern und
jeweils sechs in den Reaktorkernen mit MOX-, Th/Pu- oder IMF-Brennstoff.
In den durchgefu¨hrten Untersuchungen wird fu¨r das Shuﬄing ein vereinfachtes Modell verwendet,
vgl. dazu Abb 5.35. Fu¨r jede der Brennelementgruppen wird zuna¨chst ein mittlerer Isotopenvektor
ermittelt. Das heißt, dass alle Brennelemente einer der drei bzw. sechs Gruppen anschließend u¨ber
die selben Materialeigenschaften verfu¨gen. Danach werden die Brennelemente wie in der Graphik
dargestellt umpositioniert. Dabei werden die Brennelemente des ersten Zyklus auf die Positionen
des zweiten Zyklus umgesetzt. Analog verha¨lt es sich mit den Brennelemente des zweiten Zyklus,
die auf die letzte freie Position umpositioniert werden. Die Positionen des ersten Zyklus werden
mit frischen Brennelementen befu¨llt.
Abb. 5.35: Umverteilung der Brennelemente zwischen zwei Zyklen
Als Ausgangspunkt fu¨r die Ermittlung des Gleichgewichtskerns wird ein System konfiguriert, dass
auf den Ergebnissen der Brennelementrechnungen basiert. Dazu werden die Materialzusammen-
setzungen verwendet, die sich nach 400 bzw. 800 Tagen eingestellt haben. Diese liegen im Abbrand
etwas zu hoch, stellen aber dennoch eine sinnvolle erste Abscha¨tzung dar. Gleichzeitig wurde die
Verteilung der Brennelemente im Reaktorkern mit diesen Materialzusammensetzungen optimiert.
Ziel war es dabei, die Maxima der lokalen Leistungsdichten zu minimieren. Fu¨r den Fall des Vier-
telkerns mit Thorium- und MOX-Brennelementen fu¨hrte dies zu der in Abbildung 5.35 gezeigten
Verteilung, fu¨r den IMF-Kern war eine weitere Anpassung notwendig.
Es ist zu erwarten, dass mindestens drei Iterationsschritte notwendig sind, bevor ein Gleichge-
wichtszustand erreicht werden kann. Dies ist durch den Umstand begru¨ndet, dass dann die vorab
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abgescha¨tzten Abbrandzusta¨nde aus dem System entfernt sind.
Zur U¨berpru¨fung, ob ein Gleichgewichtskern erreicht wurde, dienen verschiedene Betriebsparame-
ter. Diese sind:
• Verlauf der Kritikalita¨t keff
• Entwicklung des Inventars an spaltbarem Material (233U,235U,239Pu, 241Pu)
• Entwicklung des Schwermetallinventars
• Ra¨umliche Verteilung der linearen Stableistung
Der Verlauf der Multiplikationskonstanten wird als erster Kontrollparameter verwendet. Dabei ist
zu erwarten, dass die Verla¨ufe der einzelnen Zyklen anna¨hernd parallel verlaufen bis ein Gleich-
gewicht erreicht wird. Im Gleichgewichtsfall wird sich der Verlauf der Kritikalita¨t keff von einem
zum na¨chsten Zyklus nicht a¨ndern. Die Alternative wa¨re, dass es zwei oder mehr Zusta¨nde gibt,
die sich zyklisch wiederholen.
Das spaltbare Inventar wird im Laufe eines Reaktorzyklus zu einem gewissen Teil verbraucht. Die
Verlaufskurven mu¨ssen im Gegensatz zu den Verlaufskurven der Multiplikationskonstante nicht
parallel verlaufen, da je nach Zustand die Brutraten fu¨r neuen Brennstoff unterschiedlich sein
ko¨nnen. Im Gleichgewicht ist zu erwarten, dass die Verla¨ufe ebenfalls deckungsgleich werden oder
sich zyklisch wiederholen.
Bei der Schwermetallmasse mu¨ssen die einzelnen Verla¨ufe der Zyklen parallel verlaufen. Die Leis-
tung wird zum gro¨ßten Teil u¨ber die Spaltung schwerer Kerne freigesetzt. Dies ist gleichzeitig der
einzige Prozess, der die Schwermetallmasse reduziert. Dadurch eignet sich dieser Parameter eben-
falls dazu, die mo¨gliche Zyklusla¨nge zu bestimmen. Aus der Differenz der Schwermetallmassen
von zwei aufeinander folgenden Zyklen la¨sst sich abscha¨tzen, um wieviele Tage die Zyklusla¨nge
angepasst werden muss, um einen Gleichgewichtszustand zu erreichen.
Neben den zuvor diskutierten integralen Gro¨ßen des Reaktorkerns ist die lokale Situation ebenfalls
zu beachten. Dabei ist die lokale Stableistung ein wichtiger Indikator. Zu große Asymmetrien in
der Leistungsverteilung limitieren die zula¨sse Leistung, die im Reaktor erzeugt werden darf. Im
Gleichgewichtszustand erreichen die lokalen Leistungsmaxima vergleichbare Werte. Hier werden
insbesondere die relativen Werte betrachtet, d.h. die Stableistungen Prel wird angegeben in der
Form:
Prel =
PStab
1
n
n∑
i=1
Pi
Dieser Faktor ist einer der Beitra¨ge zu den sogenannten Heißkanalfaktoren, die die maximal zula¨ssi-
ge Leistung, die im Reaktor produziert werden darf, limitieren. Wird eine ho¨here Leistung pro-
duziert, entstehen unzula¨ssige Brennstofftemperaturen in den heißesten Sta¨ben, so dass es zu
Brennstabscha¨den kommen kann. Dies fu¨hrt zu einer Freisetzung von Spaltprodukten in den Ku¨hl-
kreislauf, die zu vermeiden ist. Typische Werte fu¨r den Heißkanalfaktor in einem Reaktor liegen
bei ca. 1.4 bis 1.5.
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5.2.2 Beladung mit Uranbrennstoff
Um eine Referenz fu¨r die anderen Brennstofffa¨lle zu erhalten, wird zuna¨chst ein Reaktorkern be-
trachtet, der ausschließlich mit Uranbrennstoff gefu¨llt ist. Wie zuvor beschrieben ist es zuna¨chst
notwendig, einen Gleichgewichtskern zu ermitteln. Dazu wird eine erste Abscha¨tzung fu¨r die Brenn-
elemente in den 2 abgebrannten Zyklen vorgenommen, von der aus dann die Simulation ausgeht.
Als Vorlage wurden dabei die fu¨r Kapitel 5.1 berechneten Brennelemente verwendet. Als Abscha¨tzung
fu¨r die Zusta¨nde der bereits abgebrannten Brennelemente werden die mit diesem Brennstoff er-
mittelten Abbra¨nde nach 400 bzw. 800 Tage Bestrahlungsdauer verwendet. Dies entspricht einem
Abbrand von 17.2 bzw. 34.4 MWd/kgHM .
Abb. 5.36: relative Leistungsverteilung im Viertelkern mit Uranbrennstoff in erster Iteration
In Abbildung 5.36 ist die Leistungsverteilung im Reaktorkern zu Beginn und Ende des ersten
Zyklus dargestellt. Dabei ist gut zu sehen, dass die Stellen mit ho¨herer Leistungsproduktion zum
Ende des Zyklus hin weniger Leistung produzieren. Dieser Effekt ist aufgrund des ho¨heren Um-
satzes an spaltbarem Material bei ho¨herer Leistung direkt versta¨ndlich. Fu¨r den zweiten Zyklus
werden dann die Ergebnisse fu¨r die Materialzusammensetzungen des ersten Zyklus verwendet um
das neue Modell zu entwickeln. Die urspru¨ngliche Erwartung war, dass es 3-4 Zyklen dauern wird,
bis sich ein Gleichgewicht einstellt.
Als erster Indikator fu¨r die Gu¨te der Gleichgewichtsfindung sind in Abbildung 5.37 der Verlauf
der Schwermetallmasse sowie der spaltbaren Masse im Viertelkern dargestellt. Betrachtet man die
Zyklen 2-4 zeigt sich, dass der Verlust an Schwermetall und spaltbarer Masse in allen 3 Fa¨llen
anna¨hernd gleich ist. Aufgrund der identischen Leistungshistorie ist dieser Umstand auch zu er-
warten. Des Weiteren ist der Verlauf der spaltbaren Masse in den Zyklen 2 bis 4 in sehr guter
U¨bereinstimmung. Dies deutet darauf hin, dass die gewa¨hlte Zyklusla¨nge fu¨r die gewa¨hlte Kern-
konfiguration zu einem Gleichgewichtskern fu¨hren.
Nachdem insbesondere der Verlauf der spaltbaren Massen sehr zufriedenstellende Ergebnisse ge-
zeigt hat, gilt selbiges auch fu¨r den Verlauf der Multiplikationskonstante keff in Abbildung 5.38.
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(a) Schwermetallmasse (b) spaltbare Masse
Abb. 5.37: Verlauf des spaltbaren Materials und der Schwermetallmasse bei der Gleichgewichtser-
mittlung fu¨r den Urankern
Abb. 5.38: Verlauf der Multiplikationskonstanten keff im Uran-Kern
Wa¨hrend Zyklus 1 noch deutlich abweicht, na¨hern sich die Zyklen 2-4 deutlich an. Insbesondere
zwischen Zyklus 3 und 4 sind die Differenzen ausgesprochen gering. Das deutet ebenfalls darauf
hin, dass Zyklus 4 bereits eine gute Approximation eines Gleichgewichtskerns darstellt.
Die Verteilung der relativen Stableistung zu Beginn der einzelnen Iterationszyklen wird in Abb. 5.39
gezeigt. Es zeigt sich, dass die Anzahl der Sta¨be, die u¨ber dem angepeilten Maximum von 1.5 liegen
mit jedem Iterationsschritt zunimmt. Das Maximum wa¨chst dabei ebenfalls, wa¨hrend es in Zyklus
1 bei 1.496 liegt steigt es bis Zyklus 4 auf 1.774. Die Brennelemente, die nahe der Rundung beson-
ders hohe Leistung produzieren, sind alle im zweiten Zyklus. Diese dort auftretende U¨berho¨hung
la¨sst sich allerdings mit dem Einsatz von Steuersta¨ben kompensieren, genauere Untersuchungen
zu der Thematik finden sich in Kapitel 5.2.7. Allerdings ist diese Entwicklung der Leistungsvertei-
lung ein Hinweis darauf, dass nicht alle Bedingungen zur Erreichung des Gleichgewichtszustandes
erfu¨llt werden.
Betrachtet man den Verlauf der einzelnen Transurane in Abbildung 5.40 zeigt sich erneut, dass
die Zyklen 2 bis 4 bereits sehr nahe beisammen liegen. Dabei gilt fu¨r alle Transurane, dass der
Verlauf in Zyklus 3 niedriger liegt als in Zyklus 4. Betrachtet man jedoch die Differenz zwischen
Zyklusende und Zyklusanfang zeigt sich fu¨r die Zyklen 2 bis 4 ein sehr a¨hnlicher Verlauf, d.h. die
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Abb. 5.39: Relative Leistungsdichteverteilung im Uran-Kern zu Beginn der verschiedenen Zyklen
Kurven sind nahezu parallel. Damit sind die Ergebnisse fu¨r die Transmutationsbilanzen, bei denen
es vor allem auf die Differenzen zwischen Zyklusanfang und -ende ankommt, representativ fu¨r den
mit Uranbrennstoff beladenen KONVOI-Kern.
In Abbildung 5.41 sind die Reaktivita¨tskoeffizienten fu¨r den Urankern dargestellt. Bei dem gewa¨hl-
ten Borsa¨ureniveau ist der Voidkoeffizient relativ niedrig und schwankt wa¨hrend der Bestrahlungs-
dauer zwischen −0.5 und −1 pcm/ppm. Im Verlaufe des Zyklus wird dieser in realen Anwendun-
gen durch das Absenken der Borsa¨urekonzentration allerdings wieder sicherer. Die Borwirksam-
keit ist vergleichbar mit den Ergebnissen der Simulationen auf Brennelementebene und liegt bei
ca. −7 pcm/ppcm. Der Dopplerkoeffizient ist relativ konstant und erreicht Werte zwischen ca. −2.0
und ca. −2.5 pcm/K.
Die Transmutationsbilanz fu¨r die verschiedenen Transurane im Uran-Kern ist fu¨r die Iterationen
in Abbildung 5.42 dargestellt. Erwartungsgema¨ß findet fu¨r alle Transurane ein Aufbau statt, ins-
besondere beim Plutonium ist dieser sehr deutlich. Es zeigt sich, dass ab dem zweiten Zyklus die
Bilanzen fu¨r die Transurane nahezu konstant sind. Rund 90% des Transuranaufbaus erfolgt dabei
in Form von Plutonium.
Die Massenbilanzen sind zusa¨tzlich noch in Tabelle 5.17 dargestellt. Dabei wird zwischen den
Ergebnissen der Iteration 4 sowie den Mittelwerten der Iterationen 2 bis 4 verglichen. Es zeigt
sich, dass bei allen Transuranen die Abweichungen zwischen dem Mittelwert und den Ergebnissen
der letzten Iteration kleiner als 2% sind. Dies ist ein weiteres Argument fu¨r die Annahme, dass es
sich bei Zyklus 4 anna¨hernd um einen Gleichgewichtszyklus handelt.
Betrachtet man die reinen Zahlenwerte wird, wie zu erwarten ist, eine große Menge Plutonium
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(a) Neptunium (b) Plutonium
(c) Americium (d) Curium
Abb. 5.40: Verlauf der Massen der Transurane bei der Ermittlung des Gleichgewichts-Kerns mit
Uranbrennstoffen
Element Massendifferenz [kg]
Iteration 4 Mittelwert Iteration 2-4
Neptunium 5.36 5.34
Plutonium 91.36 91.20
Americium 1.55 1.54
Curium 0.91 0.93∑
99.18 99.02
Tab. 5.17: Massenbilanz der Transurane im Urankern
aufgebaut. Der Aufbau Neptunium, Americium und Curium fa¨llt hingegen sehr viel geringer aus.
Nach einem vollen Zyklus inklusive 30 Tagen Zerfallszeit wird ca. 12 mal mehr Plutonium aufgebaut
als minore Aktinide.
Die Ergebnisse der Betrachtung des Uranbrennstoffes im Viertelkern zeigen, dass es mo¨glich ist,
einen Gleichgewichtskern zu konstruieren. Dieser ist allerdings noch nicht in abschließender Genau-
igkeit, wie die Entwicklung der relativen Leistungsdichteverteilung zeigt. Um dieser Entwicklung
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Abb. 5.41: Reaktivita¨tskoeffizienten im Viertelkern mit Uranbrennstoff in vierter Iteration
Abb. 5.42: Transmutationsbilanz der Transurane in den verschiedenen Iterationen fu¨r den Uran-
Kern
entgegen zu wirken, ka¨men sowohl ein genauer aufgelo¨stes Shuﬄing mit mehr Brennelementgrup-
pen als auch eine Anpassung der Zyklusdauern in Frage. Da die Ergebnisse fu¨r die Kritikalita¨t sowie
die Entwicklung der Massen allerdings in sehr guter U¨bereinstimmung sind, ist eine Optimierung
des Shuﬄings vielversprechender.
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5.2.3 Teilbeladung mit MOX-Brennstoff
Als Alternative bzw. Erga¨nzung zu den Uranbrennstoffen werden auch in deutschen Kraftwer-
ken seit vielen Jahren MOX-Brennstoffe verwendet. Wie zuvor gezeigt wurde, unterscheiden sich
die Genehmigungszusta¨nde der deutschen Anlagen bzgl. des Einsatzes von MOX deutlich. Fu¨r
die in dieser Arbeit durchgefu¨hrten Untersuchungen wurde daher eine Beladung von 33% MOX-
Brennelementen gewa¨hlt. Das Beladungsmuster ist in Abbildung 5.34 bereits zuvor dargestellt
worden.
Analog zum Uranbrennstoff wurden Brennelemente mit einem Abbrand von ca. 17.2 bzw.
34.4 MWd/kgHM auf die entsprechenden Positionen gesetzt. Der frische Brennstoff besteht zu 5%
aus Plutonium mit einem 239Pu-Anteil von 55%. Dies entspricht der Brennstoffvariante MOX55 50
aus den Brennstoffuntersuchungen in Kapitel 5.1.2.
Abb. 5.43: relative Leistungsverteilung im Viertelkern mit Uran- und MOX-Brennstoff in erster
Iteration
In Abbildung 5.43 ist zuna¨chst die relative lokale Leistungsdichte zu Beginn und Ende der Bestrah-
lung dargestellt. Es zeigt sich, dass in diesem Fall im Gegensatz zum Uranfall die Leistungsmaxima
zuna¨chst in den Brennelementen im zweiten Zyklus zu finden sind. Diese liegen allerdings mit Ma-
ximalwerten von 1.515 zu Beginn des Zyklus sehr nahe an den geforderten 1.5. Gegen Ende des
Zyklus hat sich das Maximum auf 1.338 reduziert. Dementsprechend stellt der simulierte Zyklus
einen real mo¨glichen Anwendungsfall dar.
Analog zum zuvor diskutierten Fall des Uran-Kerns wird zuna¨chst die Findung eines Gleichge-
wichtskerns diskutiert. Das Verfahren wird analog auf die sechs Brennelementgruppen angewendet.
In Abbildung 5.44 ist die Entwicklung der spaltbaren so wie der Schwermetall-Masse dargestellt.
Fu¨r die Schwermetallmasse in Teilabbildung a) zeigt sich, dass der Verlauf jeden Zyklus weiter ab-
sinkt. Im Gegensatz dazu ist der Verlauf der spaltbaren Masse fu¨r die Zyklen 2-4 nahezu identisch.
Wa¨hrend der Verlauf der spaltbaren Masse darauf hindeutet, dass sich die reaktorphysikalischen
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(a) Schwermetallmasse (b) spaltbare Masse
Abb. 5.44: Verlauf des spaltbaren Materials und der Schwermetallmasse bei der Gleichgewichtser-
mittlung fu¨r den MOX-Kern
Abb. 5.45: Verlauf der Multiplikationskonstanten keff im MOX-Kern
Verha¨ltnisse bei weiteren Iterationen nicht mehr signifikant vera¨ndern werden, deutet die Schwer-
metallmasse an, dass noch kein Gleichgewicht gefunden wurde.
Betrachtet man den Verlauf der Multiplikationskonstanten keff in Abb. 5.45, so zeigt sich eine
sehr gute U¨bereinstimmung der Zyklen 2 und 3. Zyklus 4 hingegen fa¨llt zur Mitte des Zyklus hin
etwas ab gegenu¨ber dem Verlauf der beiden vorherigen Zyklen um dann einen nahezu konstanten
Abstand zu behalten. Da die Abweichungen jedoch insgesamt sehr gering sind, spricht der Verlauf
von keff dafu¨r, Zyklus 4 als Gleichgewichtszyklus zu betrachten.
Die Verteilung der relativen Stableistung zu Beginn der einzelnen Iterationszyklen wird in Abb. 5.46
gezeigt. Schon in der ersten gewa¨hlten Konfiguration sind die Uranbrennelemente im zweiten Zy-
klus diejenigen, die die ho¨chsten relativen Stableistungen erreichen. Die Spitzenwerte einzelner
Brennsta¨be liegen bei einem Faktor von 1.515. Im zweiten Schritt wird die Leistungsumverteilung
zu ungunsten der Elemente im zweiten Zyklus noch deutlicher. Erheblich mehr Brennelemen-
te liegen bei Werten gro¨ßer 1.5 und der Spitzenwert steigt auf 1.774. Wa¨hrend der dritten und
vierten Iteration wird dieses Missverha¨ltnis ein wenig kompensiert, sowohl die Anzahl der betrof-
fenen Sta¨be als auch das Maximum der relativen Stableistungen sinken leicht ab. In Zyklus 3
ist das Maximum bei 1.715, in Zyklus 4 betra¨gt es noch 1.700. Die Ergebnisse zeigen, dass die
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Abb. 5.46: relative Leistungsverteilung im 1/4 Kern mit Uran- und MOX-Brennstoff zu BOL jeder
Iteration
initiale Abscha¨tzung recht deutlich von einem realen Gleichgewicht abweichen. Die Entwicklung
des Maximums der relativen Stableistungen deutet aber darauf hin, dass das Verfahren zu einem
Gleichgewichtskern konvergiert. Da die Reduktion der maximalen relativen Leistungsdichte von
Zyklus 3 zu 4 nur noch gering ausfa¨llt, ist davon auszugehen, dass weitere Iterationen den Wert
nicht mehr signifikant absenken ko¨nnen.
In Abbildung 5.47 ist der Verlauf der Transuranmassen in den einzelnen Iterationsschritten dar-
gestellt. Es zeigt sich, dass die Ergebnisse der Zyklen 2-4 bereits eine große U¨bereinstimmung
haben. Gleichzeitig fa¨llt gerade beim Plutonium in Teilabbildung b) auf, dass der Verlauf u¨ber
die Zeit nahezu konstant ist. Gemessen am Plutoniumgehalt des Kerns ist die Produktion ausge-
sprochen gering. Dies deutet darauf hin, dass mit einem etwas ho¨heren Anteil an MOX-Brennstoff
ein Plutoniumgleichgewicht fu¨r den Reaktor gehalten werden kann. Der Verlauf der Transurane in
den Zyklen 2-4 ist daher ein weiteres Argument fu¨r die Annahme, dass Zyklus 4 anna¨hernd einen
Gleichgewichtskern darstellt.
Die Sicherheitseigenschaften im teilweise mit MOX-Brennstoff beladenen Reaktorkern sind a¨hnlich
wie die im Urankern. Alle Sicherheitskoeffizienten sind negativ (vgl. Abb. 5.48). Wa¨hrend der
Voidkoeffizient bei dem gewa¨hlten Borniveau von 2000 ppm zu BOL und MOL im Rahmen der
Genauigkeit bei ca. −1.5 pcm/K konstant ist, wird er zu EOL negativer und erreicht einen Wert
von ca −2 pcm/K. Der Dopplerkoeffizient ist im Rahmen der Genauigkeit auch wa¨hrend der
Zyklusla¨nge konstant und liegt bei ca −2.6 pcm/K. Lediglich bei der Borwirksamkeit zeigt sich
ein Trend, sie steigt von ca. −5.7 pcm/ppm auf ca. −6.3 pcm/ppm.
Die Transmutationsbilanz fu¨r den mit MOX-Brennstoff teilbeladenen Kern ist in Abbildung 5.49
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(a) Neptunium (b) Plutonium
(c) Americium (d) Curium
Abb. 5.47: Verlauf Massen der Transurane bei der Ermittlung des Gleichgewichts-MOX-Kerns
Abb. 5.48: Reaktivita¨tskoeffizienten im Viertelkern mit MOX-Brennstoff Teilbeladung in vierter
Iteration
dargestellt. Es zeigt sich, dass weiterhin netto Plutonium produziert wird. Verglichen mit dem
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Abb. 5.49: Transmutationsbilanz der Transurane in den verschiedenen Iterationen fu¨r den mit
MOX-Brennstoff teilbeladenen Kern
Urankern sinkt außerdem die Neptuniumproduktion ab, dagegen steigt die Aufbaurate von Ame-
ricium und Curium. Die Gesamtbilanz fu¨r die Transurane ist deutlich reduziert. Wa¨hrend im Uran-
Viertelkern knapp 100 kg produziert wurden, sind es in der Konfiguration mit MOX-Brennstoffen
nur ca. 37 kg.
Element Massendifferenz [kg]
Iteration 4 Mittelwert Iteration 2-4
Neptunium 4.27 4.27
Plutonium 24.07 23.06
Americium 4.62 4.67
Curium 4.98 5.03∑
37.95 37.03
Tab. 5.18: Massenbilanz der Transurane im mit MOX-Brennstoff teilbeladenen Reaktorkern
Fu¨r eine genauere Betrachtung der Ergebnisse hinsichtlich der Findung eines Gleichgewichtskerns
sind die Transmutationsbilanzen nochmals in Tabelle 5.18 dargestellt. Dabei zeigt sich, dass der
Wert fu¨r die Plutoniumproduktion in Zyklus 4 um ca. 5% u¨ber dem Mittelwert der Zyklen 2 bis
4 liegt. Betrachtet man dann nochmals die Entwicklung in Abbildung 5.49 zeigt sich, dass die
Plutoniumproduktion mit jedem weiteren Zyklus gestiegen ist. Dies deutet darauf hin, dass der
vorliegende Kern noch kein endgu¨ltiges Gleichgewicht erreicht hat. Fu¨r die grundsa¨tzlichen Trends
in den Transmutationsbilanzen ist jedoch keine signifikante A¨nderung zu erwarten.
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5.2.4 Teilbeladung mit Thorium/Plutonium-Brennstoff
Thorium/Plutonium ist eine oft genannte Brennstoffalternative, wenn es um die Vernichtung von
Plutonium geht. Aufgrund der a¨hnlichen Eigenschaften von Thorium- und Urandioxid werden
oft Parallelen zu MOX-Brennstoffen gezogen. Aus diesem Grund wird in der vorliegenden Un-
tersuchung die selbe Verteilung der Th/Pu-Brennelemente wie im Fall der MOX-Brennelemente
verwendet. Selbiges gilt fu¨r die Abbrandzusta¨nde der eingesetzten Elemente. Die Materialzusam-
mensetzung entspricht der Zusammensetzung Th/Pu45 50 und besteht somit zu 6.5% aus Pluto-
nium mit einem 239Pu-Anteil von 59.5%.
Abb. 5.50: Relative Leistungsverteilung im Viertelkern mit Uran- und Th/Pu-Brennstoff in erster
Iteration
Die Leistungsverteilung fu¨r den Reaktorkern ist in Abbildung 5.50 dargestellt. Zu Beginn der
Bestrahlungsperiode betra¨gt das Maximum der relativen Leistungsverteilung 1.642. Brennsta¨be,
die ho¨here Werte als 1.5 aufweisen, sind in der Darstellung erneut weiß makiert. Es zeigt sich, dass
die heißesten Stellen Uranbrennelemente im zweiten Zyklus entlang der Spiegelachse sind. Bei
den Thoriumbrennelementen zeigt sich, dass die a¨ußerste Stabreihe sehr viel Leistung produziert
und die inneren Sta¨be gegenu¨ber der Umgebung abschirmen. Das deutet darauf hin, dass eine
ho¨here Plutoniumkonzentration in den Thoriumbrennelementen fu¨r die Verteilung der relativen
Leistungsdichte gu¨nstig sein ko¨nnte.
In Abbildung 5.51 ist die Entwicklung der spaltbaren so wie der Schwermetallmasse dargestellt.
Fu¨r die Schwermetallmasse in Teilabbildung a) zeigt sich, dass der Verlauf zuna¨chst fu¨r jeden
Zyklus absinkt, ehe Zyklus 4 eine sehr große U¨bereinstimmung mit Zyklus 3 erreicht. Im Gegensatz
dazu ist der Verlauf der spaltbaren Masse dergestalt, dass mit jeder weiteren Iteration die Masse
an spaltbaren Material weiter zunimmt. Dies ist ein Hinweis darauf, dass sowohl die gewa¨hlte
Brennstoffkonfiguration fu¨r la¨ngere Zyklen geeignet ist, als auch dass noch kein Gleichgewicht
gefunden ist.
Eine Betrachtung des Verlaufs der Multiplikationskonstanten keff in Abbildung 5.52 deutet eben-
falls darauf hin, dass die mo¨gliche Zyklusla¨nge fu¨r die gewa¨hlte Brennstoffkonfiguration unterscha¨tzt
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(a) Schwermetallmasse (b) spaltbare Masse
Abb. 5.51: Verlauf des spaltbaren Materials und der Schwermetallmasse bei der Gleichgewichtser-
mittlung fu¨r den Th/Pu-Kern
Abb. 5.52: Verlauf der Multiplikationskonstanten keff im Th/Pu-Kern
wird. Mit jedem konsekutiven Zyklus steigt das Niveau der Multiplikationskonstanten an, was dar-
auf hindeutet, dass der Brennstoffu¨berschuss jeden Zyklus weiter anwa¨chst. Dies kann durch eine
la¨ngere Zyklendauer kompensiert werden. Erste einfache Abscha¨tzungen anhand der Bilanzen an
spaltbarem Material scha¨tzen die mo¨gliche Zyklusla¨nge auf ca. 420 Tage ab, was einer Verla¨ngerung
um knapp 20% entspricht.
Iteration max. rel. Leistungsdichte
Zyklus 1 1.642
Zyklus 2 1.656
Zyklus 3 1.717
Zyklus 4 1.774
Tab. 5.19: Maximale relative Leistungsdichten im Kern mit Thorium/Plutonium-Teilbeladung zu
Beginn der Iterationen
Zur Beurteilung der Gu¨te des Gleichgewichtskerns wird erneut die Entwicklung der Leistungsdich-
teverteilung in jeder Iteration betrachtet. In Abbildung 5.53 sind dafu¨r die Ergebnisse der ersten
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Abb. 5.53: relative Leistungsverteilung im Viertelkern mit Uran- und Th/Pu-Brennstoff zu BOL
jeder Iteration
4 Iterationen dargestellt. Es zeigt sich, dass von der ersten zur zweiten Iteration eine deutliche
Vera¨nderung der Verteilung stattfindet. Die Elemente mit der ho¨chsten Leistung sind in der ers-
ten Iteration sehr zentral angeordnet, in der zweiten dagegen finden sich die heißesten Elemente
entlang der Symmetrieachse auf der Diagonalen. Im großen und ganzen bleibt dieses Bild fu¨r die
weiteren Iterationen bestehen. Es erho¨ht sich allerdings jeweils der Anteil der Sta¨be, die eine relati-
ve Leistung von mehr als 1.5 zeigen, und die maximal vorkommende Leistung. Die Maxima in den
jeweiligen Iterationen sind in Tabelle 5.19 zusammengefasst. Dabei zeigt sich ein kontinuierlicher
Anstieg. Dies ist ein weiterer Hinweis darauf, dass die gewa¨hlte Zyklusla¨nge noch nicht zu einem
stabilen Gleichgewichtskern fu¨hrt.
Diese Annahme wird des Weiteren durch den zeitlichen Verlauf der Transurane besta¨rkt. Wie
Abbildung 5.54 zu entnehmen ist, stellt sich nicht fu¨r alle Transurane ein Gleichgewicht ein. In
Teilbild a) ist die U¨bereinstimmung zwischen Zyklus 3 und 4 zwar sehr gut, bei den anderen 3
Elementen sieht dies aber bereits anders aus. Besonders auffa¨llig ist in Teilabbildung b), dass mit
jeden Zyklus das Plutoniumniveau ansteigt. Dieser Anstieg ist dabei gro¨ßer als der in einem Zyklus
realisierte netto Plutoniumumsatz. Fu¨r das Americium ergibt sich ein zum Plutonium analoges
Bild, beim Curium hingegen verla¨uft die Kurve in Zyklus 4 auf mittlerem Niveau.
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(a) Neptunium (b) Plutonium
(c) Americium (d) Curium
Abb. 5.54: Verlauf der Massen der Transurane bei der Ermittlung des Gleichgewichts-Th/Pu-
Kerns
Abb. 5.55: Reaktivita¨tskoeffizienten im Viertelkern mit Th/Pu-Brennstoff Teilbeladung in vierter
Iteration
Die Sicherheitseigenschaften im teilweise mit Th/Pu-Brennstoff beladenen Reaktorkern zeigen
plausible Werte. Alle Sicherheitskoeffizienten sind negativ (vgl. Abb. 5.55). Der Voidkoeffizient ist
bei dem gewa¨hlten Borniveau von 2000 ppm im Rahmen der Genauigkeit bei ca. −2.0 pcm/K u¨ber
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die gesamte Zyklusla¨nge konstant. Der Dopplerkoeffizient hingegen beginnt auf niedrigem Niveau
mit −1.5 pcm/K, verbessert sich aber im Laufe der Bestrahlung bis auf −3 pcm/K zum Ende
des Zyklus. Die Borwirskamkeit ist in der ersten Zyklusha¨lfte konstant, bevor sie sich aufgrund
des Plutoniumverbrauchs im Thoriumbrennstoff zum Ende hin erho¨ht. Sie beginnt bei einem Wert
von ca. −5.3 pcm/ppcm und endet bei ca. −6 pcm/ppm.
Abb. 5.56: Transmutationsbilanz der Transurane in den verschiedenen Iterationen fu¨r den mit
Th/Pu-Brennstoff teilbeladenen Kern
Das Zyklus 4 in dieser Konfiguration kein Gleichgewicht darstellt, kann auch Abbildung 5.56 ent-
nommen werden. Es zeigt sich, dass der Plutoniumumsatz mit jedem Zyklus weiter zunimmt. Die
Umsatzzunahme betra¨gt dabei von Zyklus 2 zu Zyklus 4 anna¨hernd 20%. Bei den anderen Trans-
uranen sind diese Unterschiede allerdings kleiner als 10%. Diese Entwicklung zeigt in Kombination
mit der Leistungsverteilung aus Abbildung 5.53, dass die Brennelemente mit Thorium-Brennstoff
zuwenig Leistung produzieren. Die Selbstabschirmung dieser Brennelemente fu¨hrt dazu, dass zum
einen die Leistungsspitzen in den Uran-Brennelementen zu finden sind und gleichzeitig der Pluto-
niumabbau in den Th/Pu-Brennelementen nicht in ausreichend hohem Maße erfolgen kann. Eine
Mo¨glichkeit dem entgegen zu steuern wa¨re, den Plutoniumanteil in den Th/Pu-Brennelementen
zu reduzieren und somit den relativen Abbau zu verbessern. Dies fu¨hrt allerdings dann zu ei-
ner weiteren Erho¨hung der relativen Leistungsdichte in den Uran-Brennelementen. Eine andere
Mo¨glichkeit ko¨nnte eine Verla¨ngerung der Zyklusdauer sein, bei der gegen Ende des Zyklus die
Leistungsproduktion sta¨rker in die Thoriumbrennelemente verlagert wird.
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5.2.5 Teilbeladung mit IMF-Brennstoff
Die Berechnungen auf Brennelementebene haben gezeigt, dass ein IMF-Brennstoff auf Molybda¨nba-
sis zur Vernichtung von Plutonium geeignet scheint. Analog zu den Untersuchungen fu¨r die MOX-
und Th/Pu-Teilbeladungen wird diese auch fu¨r einen Viertelkern, der zu einem Drittel mit IMF-
Brennstoff beladen ist, durchgefu¨hrt. Da die IMF-Brennstoffe aufgrund des Verzichtes auf Brutstoff
eine gro¨ßere Menge Spaltstoff zu Beginn der Bestrahlung beno¨tigen ist eine andere Verteilung der
Brennelemente im Reaktorkern erforderlich. Die Optimierung erfolgte mit Hilfe eines abgescha¨tz-
ten Gleichgewichtszustandes fu¨r den die Maxima der linearen Stableistung minimiert wurden. Das
Ergebnis fu¨r die Verteilung ist in Abbildung 5.57 dargestellt.
Abb. 5.57: Verteilung der Assemblies im Viertelkern bei IMF-Teilbeladung
Fu¨r die Ermittlung des Gleichgewichtskerns wird analog zu den anderen Brennstoffen vorge-
gangen. Als Brennstoffvariante aus den Brennelementrechnungen wurde die Brennstoffvariante
IMF55 50 ausgewa¨hlt, da der mittlere Abbrand im Brennstoff in den kommenden Jahren vorraus-
sichtlich zunehmen wird. Als Abscha¨tzung fu¨r die Zusta¨nde der bereits abgebrannten Brennele-
mente fu¨r die erste Iteration werden die mit diesem Brennstoff ermittelten Abbra¨nde nach 400
bzw. 800 Tage Bestrahlungsdauer verwendet. Dies entspricht einem Abbranda¨quivalent von 17.2
bzw. 34.4 MWd/kgHM .
Abb. 5.58: relative Leistungsverteilung im IMF-Core fu¨r den ersten Zyklus
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Im Vergleich zu der MOX-Belegung aus Abbildung 5.34 wurden die frischen IMF-Brennelemente
weiter nach außen verschoben. Da sie besonders viel Spaltstoff enthalten war es notwendig, sie
nur von einer Seite aus zu bestrahlen. Die Brennelemente im dritten Zyklus beinhalten tendenzi-
ell weniger Brennstoff als gleich stark abgebrannte Uranbrennelemente. Aus diesem Grund wurde
versucht, diese paarweise mit IMF-Brennelementen aus dem zweiten Zyklus unterzubringen. In
Abbildung 5.58 ist die Leistungsverteilung zu Beginn und Ende des ersten Zyklus graphisch dar-
gestellt. Es zeigt sich, dass die Brennelemente mit der ho¨chsten Leistung IMF-Brennelemente im
zweiten Zyklus sind. Dies wird durch einen erho¨hten Abbrand im Laufe des Zyklus aber kom-
pensiert. Das Maximum der relativen Leistungsdichten liegt bei ca. 1.9, allerdings nur in IMF-
Brennsta¨ben. Fu¨r diese kann allerdings eine ho¨here relative Leistungsdichte zugelassen werden, da
das verwendete metallische Molybda¨n einen deutlich besseren Wa¨rmeu¨bergang hat. Dies fu¨hrt zu
einer besseren U¨bertragung der Leistung an das Ku¨hlmittel und vermeidet somit unzula¨ssig hohe
Brennstofftemperaturen.
(a) Schwermetallmasse (b) spaltbare Masse
Abb. 5.59: Verlauf des spaltbaren Materials und der Schwermetallmasse bei der Gleichgewichtser-
mittlung fu¨r den IMF-Kern
Abbildung 5.59 zeigt die Entwicklung der spaltbaren so wie der Schwermetall-Masse. Bei der
Schwermetallmasse stellt sich nach Zyklus 3 ein Gleichgewicht ein, d.h. Zyklus 4 liegt auf dem
selben Niveau wie Zyklus 3. Bei der spaltbaren Masse ist bereits ab dem zweiten Zyklus eine sehr
gute U¨bereinstimmung vorhanden, so dass diese beiden Parameter dafu¨r sprechen, dass Zyklus 4
einen Gleichgewichtskern repra¨sentiert.
Eine weitere Besta¨tigung fu¨r die Annahme, dass Zyklus 4 ein Gleichgewichtskern ist stellt der
Verlauf der Multiplikationskonstanten keff in Abbildung 5.60 dar. Auch dieser vera¨ndert sich fu¨r
die Zyklen 2 bis 4 kaum. Allerdings fa¨llt auf, dass trotz hoher Borkonzentration zum Ende des
Zyklus der Gleichgewichtskern noch eine Restkritikalita¨t gro¨ßer 1 hat. Das deutet darauf hin, dass
der Kern noch genug spaltbares Material fu¨r einen deutlich la¨ngeren Betriebszyklus beinhaltet.
Ob die gewa¨hlten Brennstoffkonfigurationen fu¨r diese dann allerdings zu einem Gleichgewichtskern
fu¨hren, bleibt zu u¨berpru¨fen.
Wie aus Abbildung 5.61 und Tabelle 5.20 ersichtlich ist, strebt der mit IMF-Brennstoff teilbela-
dene Kern einem Gleichgewichtszustand entgegen. Die Maxima der relativen Leistungsdichte sind
fu¨r die Zyklen 2 bis 4 alle sehr nahe an 2.0 und zeigen keinen Trend zu ho¨heren oder kleineren
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Abb. 5.60: Verlauf der Multiplikationskonstanten keff im IMF-Kern
Abb. 5.61: relative Leistungsverteilung im Viertelkern mit Uran- und IMF-Brennstoff zu BOL
jeder Iteration
Werten an. Gleichzeitig ist gut zu erkennen, dass die fu¨nf Brennelemente mit der ho¨chsten linea-
ren Stableistung jeweils IMF-Brennelemente im zweiten Zyklus sind. Die frischen Brennelemente
am Rande des Reaktorkerns hingegen haben nur vereinzelte heiße Sta¨be die Werte gro¨ßer 1.5 er-
reichen. Fu¨r die gewa¨hlte Shuﬄing-Methode und Brennelementverteilung bedeutet dies, dass die
IMF-Brennstoffe zu Beginn der Bestrahlung keinesfalls mit abbrennbaren Absorbern ausgestattet
115
5 UNTERSUCHUNG UND VERGLEICH VERSCHIEDENER BRENNSTOFFKONZEPTE
Iteration max. rel. Leistungsdichte
Zyklus 1 1.907
Zyklus 2 2.023
Zyklus 3 1.964
Zyklus 4 1.994
Tab. 5.20: Maximale relative Leistungsdichten im Kern mit IMF-Teilbeladung zu Beginn der Ite-
rationen
werden du¨rfen. Dies wu¨rde zu einer Reduktion des Plutoniumabbrandes in diesen Brennelementen
fu¨hren, wodurch sie im zweiten Zyklus noch mehr Plutonium beinhalten wu¨rden und somit noch
gro¨ßere Werte erreichen wu¨rden. Ein alternativer Belegungsplan zur Reduktion der Stableistun-
gen ko¨nnte dagegen sein, die Brennelementpositionen der IMF-Brennstoffe im ersten und zweiten
Zyklus zu tauschen und dafu¨r eine gro¨ßere Menge abbrennbarer Absorber in die frischen Brenn-
elemente einzubringen. Dies wu¨rde dafu¨r sorgen, dass sie wa¨hrend des ersten Zyklus zuna¨chst
geda¨mpft werden und anschließend mit einem verminderten Plutoniumgehalt den zweiten Zyklus
am Rand des Reaktorkerns durchfu¨hren ko¨nnten. In wieweit diese Vera¨nderung der Beladung zu
einem Ausgleich der relativen Leistungsdichten fu¨hrt, kann in dieser Arbeit nicht mehr untersucht
werden.
Der Verlauf der Transuran-Massen im Reaktorkern deutet auch darauf hin, dass Zyklus 4 einen
Gleichgewichtskern darstellt, vergleiche Abb. 5.62. Sowohl fu¨r den in Teilabbildung b) dargestellten
Plutoniumverlauf als auch fu¨r den Neptunium- und Americiumverlauf sind bereits ab Zyklus 2 die
Kurven nicht mehr unterscheidbar. Einzige Abweichung von dieser Beobachtung stellt das Curium
in Teilabbildung d) dar, welches erst bei den Zyklen 3 und 4 nahezu konstant ist. Die Gesamtheit
dieser Verla¨ufe ist damit ein weiterer Beleg, dass Zyklus 4 einen Gleichgewichtskern darstellt.
Wie Abbildung 5.63 zu entnehmen ist, sind auch fu¨r den mit IMF-Brennstoff teilbeladenen Kern
alle Reaktivita¨tskoeffizienten negativ. Wa¨hrend der Voidkoeffizient u¨ber die Bestrahlungsdauer
konstant ist nimmt die Borwirksamkeit zum Ende des Zyklus hin zu. Selbiges gilt auch fu¨r den
Dopplerkoeffizienten, der von −1.5 pcm/K auf −2.5 pcm/K steigt. Somit verbessern sich die
Sicherheitseigenschaften des Reaktorkerns mit steigendem Abbrand.
Die Transmutationsbilanz fu¨r den mit IMF-Brennstoff teilbeladenen Kern ist in Abbildung 5.64
dargestellt. Es zeigt sich, dass die Plutoniumbilanz in dem initial gewa¨hlten Zustand zu opti-
mistisch abgescha¨tzt wird. In den Zyklen 2 bis 4 sinkt der Nettoumsatz, allerdings ist er fu¨r die
Zyklen 3 und 4 bereits vergleichbar. Daher kann der Umsatz aus Zyklus 4 als der erreichbare
Gleichgewichtsumsatz betrachtet werden. Vergleicht man diesen Umsatz mit der Plutoniumpro-
duktion des Uran-Kerns ist festzustellen, dass ein Reaktor mit einem Drittel IMF-Brennelemente
einen reinen Uran-Kern bereits zu mehr als 80% kompensiert. Allerdings wird die Americium-
und Curiumproduktion deutlich erho¨ht, so dass abgebrannte IMF-Brennelemente anschließend
besonders behandelt werden mu¨ssen.
Vergleicht man die Ergebnisse aus Zyklus 4 mit den Mittelwerten der Zyklen 2 bis 4, siehe Tabel-
le 5.21, so zeigt sich, dass abgesehen von Plutonium bei allen Transuranen eine gute U¨bereinstim-
mung besteht. Lediglich beim Plutonium ergibt sich, dass ebenfalls in Abbildung 5.64 ersichtliche
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(a) Neptunium (b) Plutonium
(c) Americium (d) Curium
Abb. 5.62: Verlauf der Massen der Transurane bei der Ermittlung des Gleichgewichts-IMF-Kerns
Abb. 5.63: Reaktivita¨tskoeffizienten im Viertelkern mit IMF-Brennstoff Teilbeladung in vierter
Iteration
Bild, dass der Plutoniumumsatz zuna¨chst u¨berscha¨tzt wurde. Verglichen mit dem Reaktorkern mit
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Abb. 5.64: Transmutationsbilanz der Transurane in den verschiedenen Iterationen fu¨r den mit
IMF-Brennstoff teilbeladenen Kern
Element Massendifferenz [kg]
Iteration 4 Mittelwert Iteration 2-4
Neptunium 3.52 3.52
Plutonium -76.35 -76.61
Americium 6.91 6.90
Curium 7.13 7.18∑
-58.79 -59.01
Tab. 5.21: Massenbilanz der Transurane im mit IMF-Brennstoff teilbeladenen Reaktorkern
Thorium-Brennstoff ist das Verha¨ltnis von umgesetzten Plutonium zu erzeugten Americium und
Curium jedoch deutlich gu¨nstiger, d.h. die Plutoniumvernichtung ist deutlich effizienter.
5.2.6 Analyse und Vergleich
Die zuvor gezeigten Brennstoffanalysen haben gezeigt, dass die innovativen Brennstoffe eine sinn-
volle Alternative zu reinen Uranzyklen sein ko¨nnen. Zur besseren Beurteilung, welche Optionen
am ehesten verfolgt werden sollten, werden die Ergebnisse hier gegenu¨ber gestellt.
Als erster Vergleichsparameter wird zuna¨chst der Verlauf der Kritikalita¨t in Abbildung 5.65 unter-
sucht. Es zeigt sich, dass die Verla¨ufe des Uran- und des IMF-Kerns nahezu parallel sind. Dagegen
verla¨uft die Kurve fu¨r den mit MOX- und den Thorium/Plutonium-Brennstoff teilbeladenen Kern
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Abb. 5.65: Verlauf der Kritikalita¨t in den verschiedenen Brennstoffsystemen
flacher, d.h. es wird bei selber erzeugter Energiemenge weniger Kritikalita¨t verloren. Das deutet
gleichzeitig darauf hin, dass diese Brennstoffe eine ho¨here Ausnutzung des Schwermetalls und bei
vergleichbarer Anreicherung auch la¨ngere Zyklen erlauben. Betrachtet man die Werte zum Zyklu-
sende unter Beru¨cksichtigung der weiter vorhandenen Borkonzentration von 2000 ppm ist bei allen
Brennstoffen festzustellen, dass eine la¨ngere Zyklusperiode fu¨r diesen spezifischen Gleichgewichts-
kern mo¨glich wa¨re.
In Abbildung 5.66 sind die Reaktivita¨tskoeffizienten der verschiedenen Brennstoffsysteme dar-
gestellt. Zuna¨chst ist festzuhalten, dass alle Koeffizienten zu jeder Zeit negativ sind, und somit
ein sehr wesentliches Sicherheitskriterium erfu¨llt ist. Betrachtet man die einzelnen Koeffizienten
genauer, ko¨nnen die Ergebnisse aber noch weiter differenziert werden. Der Dopplerkoeffizient in
Teilbild a) ist derjenige mit der ho¨chsten statistischen Unsicherheit von ca. 0.3 pcm/K. Im Rah-
men dieser Genauigkeit ist zuna¨chst festzuhalten, dass der Dopplerkoeffizient fu¨r den mit Uran-
und MOX-Brennstoff beladenen Kern nahezu konstant ist. Dabei ist der Dopplerkoeffizient des
mit MOX-Brennstoff teilbeladenen Kerns negativer und somit sicherer. Dem gegenu¨ber verbes-
sert sich der Dopplerkoeffizient sowohl beim Th/Pu- als auch beim IMF-teilbeladenen Kern im
Laufe der Bestrahlung deutlich. Beim IMF-Kern findet eine Verbesserung von ca. −1.5 pcm/K
auf −2.5 pcm/K statt, beim Th/Pu-Kern von −1.5 pcm/K auf −3 pcm/K. Wa¨hrend zum Ende
der Bestrahlung sowohl der IMF- als auch der MOX- und Uran-Kern einen Wert von ca. −2 bis
−2.5 pcm/K erreichen, zeigt der Thoriumkern eine Abweichung von den anderen Brennstoffsys-
temen.
Die statistische Unsicherheit bei der Borwirksamkeit betra¨gt lediglich 0.1 pcm/ppm. In Teilab-
bildung b) zeigt sich, dass die Wirksamkeit in Uranbrennstoffen deutlich ho¨her ist als in den
Systemen mit einer plutoniumhaltigen Brennstoff-Teilbeladung. Die Unterschiede zwischen dem
IMF- und dem Th/Pu-Kern sind sehr gering. Allerdings ist die Borwirkung im Vergleich zum
Urankern um ca. 1.5 pcm/ppm reduziert. Der mit MOX-Brennstoff beladene Kern dagegen zeigt
zu Beginn des Zyklus eine gegenu¨ber dem Urankern um 1.0 pcm/ppm verringerte Borwirksam-
keit. Dieser Abstand bleibt auch wa¨hrend des ganzen Bestrahlungszyklus nahezu konstant. Die
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(a) Dopplerkoeffizient (b) Borwirksamkeit
(c) Voidkoeffizient
Abb. 5.66: Reaktivita¨tskoeffizienten der verschiedenen Brennstoffsysteme
verringerte Borwirksamkeit bei den plutoniumhaltigen Brennstoffen deutet darauf hin, dass ne-
ben der Borsa¨ure andere Methoden zur Reaktivita¨tskontrolle zu Zyklusbeginn eingesetzt werden
mu¨ssen. Ein mo¨glicher Kandidat sind dabei abbrennbare Gifte wie Gadolinium in den frischen
Brennelementen.
Teilabbildung c) zeigt das Voidverhalten der verschiedenen Brennstoffsysteme. Aufgrund der sehr
großen Borwirksamkeit und dem hohen Borgehalt von 2000 ppm wa¨hrend der Simulation schneidet
der Uranbrennstoff am schlechtesten ab. Bei dieser Borkonzentration zeigen alle anderen Brenn-
stoffe eine bessere Performance. Wie in Kapitel 5.3.2 diskutiert wird, gibt es fu¨r das Voidverhalten
eine starke Abha¨ngigkeit vom Borgehalt. Da selbst bei dem hohen Borgehalt alle Brennstoffe
einen negativen Voidkoeffizienten zeigen ist die Sicherheit hier dennoch weiterhin gewa¨hrleistet.
Betrachtet man den zeitlichen Verlauf, zeigt sich ein unterschiedliches Verhalten. Im Falle des
Uran- und MOX-Kerns zeigt sich zu MOL eine Verschlechterung des Voidkoeffizienten, bevor zu
EOL wieder mindestens das Niveau von BOL erreicht wird oder im MOX-Falle eine Steigerung zu
verzeichnen ist. Beim IMF-Kern wird der Voidkoeffizient mit der Bestrahlung negativer, allerdings
sind die Vera¨nderungen gering. Beim Th/Pu-Kern wird der Koeffizient schlechter, allerdings ist
er am Bestrahlungsende zusammen mit dem Wert des MOX-Kerns weiterhin der mit den besten
Sicherheitseigenschaften.
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Zusammenfassend zeigt sich, dass die Sicherheitsparameter durch den Einsatz von einem Drittel
anderer Brennstoffe bereits sichtbar beeinflusst werden. Besonders deutlich wird dies bei der Bor-
wirksamkeit, die deutlich abnimmt und daher Alternativen zur Kompensation der U¨berschussreak-
tivita¨t erfordern. Fu¨r den Dopplerkoeffizienten zeigt sich, dass die Ru¨ckkopplung in den Systemen
mit Thorium/Plutonium- und IMF-Brennstoff zuna¨chst am schwa¨chsten sind, gegen Ende des
Zyklus aber das Niveau des Uran-Brennstoffs mit dem IMF-Kern vergleichbar ist. Das Voidverhal-
ten ist stark von der Borsa¨urekonzentration abha¨ngig. Bei der gewa¨hlten Borsa¨ure schneidet der
Uranbrennstoff am schlechtesten ab wa¨hrend der Thorium-Brennstoff die sta¨rkste Ru¨ckkopplung
zeigt. Da aber alle Koeffizienten zu jedem Zeitpunkt fu¨r alle Brennstoffsysteme negativ sind, ist
unter diesen Sicherheitsaspekten keines der Brennstoffsysteme auszuschließen.
Abb. 5.67: Massenumsa¨tze fu¨r einen vollen KONVOI-Reaktorkern nach einer Bestrahlungsdauer
von 360 Tagen gefolgt von einer 30-ta¨gigen Abklingphase
Betrachtet man die Massenbilanzen der verschiedenen Beladungsstrategien bezogen auf die Trans-
urane ergibt sich das in Abb. 5.67 dargestellte Bild. Die dort angegebenen Massen sind bereits
bezogen auf einen vollen KONVOI-Kern und daher gegenu¨ber der Darstellung in den vorherigen
Teilkapiteln vervierfacht. Es zeigt sich, dass das Einbringen von Plutonium als spaltbarem Materi-
al die Produktion von Neptunium deutlich reduziert. Im MOX-Fall betra¨gt die Reduktion knapp
20%, fu¨r den Thorium/Plutonium- und IMF-Kern knapp 35%. Das ist u¨ber den Umstand zu er-
kla¨ren, dass der wesentliche Aufbauprozess fu¨r das Neptunium u¨ber eine (n,2n)-Reaktion des 238U
erfolgt und mit einer Reduktion des Urans um ca. 33% auch eine entsprechende Verminderung der
Neptuniumproduktion einhergeht.
Der gro¨ßte Unterschied der unterschiedlichen Beladungsstrategien zeigt sich bei den Ergebnissen
fu¨r die Plutoniumumwandlung. Es zeigt sich, dass ein Einsatz von 33% MOX-Brennelementen
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noch nicht ausreicht, um die Plutoniumbilanz des Reaktors auf 0 zu reduzieren. Die Verminde-
rung der Produktion betra¨gt ca. 70%. Um eine 0-Bilanz fu¨r das Plutonium zu erreichen wa¨re
aber vermutlich eine um ca 50% gro¨ßere Beladung notwendig. Dementsprechend mu¨sste auf ca.
50% MOX-Brennelemente erho¨ht werden. Eine solche Beladung ist in Deutschland derzeit aber
nur fu¨r ein Kraftwerk genehmigt. Eine Teilbeladung mit Th/Pu- oder IMF-Brennstoff hingegen
erreicht eine negative Plutoniumbilanz fu¨r den Reaktorkern. Dabei zeigt sich, dass ein mit IMF-
Brennstoff teilbeladener Kern ca 50% mehr Plutonium vernichten kann als ein vergleichbar mit
Th/Pu-Brennstoff beladener Kern. Dies ist u¨ber den Umstand zu erkla¨ren, dass im Thorium-
Brennstoff neuer Spaltstoff in Form von 233U erbru¨tet wird, der der Vernichtung von Plutonium
im Brennstoff entgegen wirkt. Beide Brennstoffsysteme sind aber in der Lage, selbst bei Teilbela-
dungen gro¨ßere Mengen Plutonium zu vernichten.
Betrachtet man die beiden minoren Aktiniden Americium und Curium zeigt sich, dass deren Pro-
duktion in sehr großem Maße von dem in den Reaktorkern eingebrachten Plutonium abha¨ngt. Im
Falle des MOX-Kerns wird die Produktion von Americium gegenu¨ber dem Uran-Kern verdreifacht,
fu¨r die IMF- und Th/Pu-Beladung sogar vervierfacht. Im Falle des Curiums sind die Steigerungen
noch gro¨ßer, da es zu einem deutlich geringeren Anteil im Uran-Kern gebildet wird.
Die Transmutationseffizienz ist nur fu¨r die innovativen Brennstoffe zu bewerten, da nur diese eine
Plutoniumreduktion erreichen. Eine Berechnung des ACK-Wertes fu¨r die Brennstoffsysteme fu¨hrt
zu einem Wert von 18.4% fu¨r den IMF- und 25.0% fu¨r den Thorium/Plutonium-Brennstoff. Diese
Werte illustrieren sehr gut die unterschiedlichen Effizienzen bezu¨glich der Plutoniumvernichtung.
Wa¨hrend das mit IMF-Brennstoff teilbeladene System einen Wert erreicht, der weniger als doppelt
so hoch ist wie in den Brennelementsimulationen, verschlechtert sich die Effizienz im Thorium
basierten System um einen Faktor 2.5. Dies ist vor allem dadurch zu erkla¨ren, dass im Gegensatz
zu den Brennelementsimulationen zwei Drittel des Reaktorkerns weiterhin mit Uran-Brennstoff
beladen sind und daher gro¨ßere Mengen Plutonium produzieren.
Als Konsequenz fu¨r den Einsatz innovativer Brennstoffe zur Reduktion des Plutoniuminventars
bedeutet dies, dass prinzipiell beide Brennstoffsysteme geeignet sind. Allerdings ist es erforderlich,
den Anteil der Brennelemente mit Thorium/Plutoniumbrennstoffen weiter zu erho¨hen um eine mit
dem IMF-Brennstoff vergleichbare effiziente Vernichtung zu erreichen. Dagegen zeigt sich bei den
IMF-Brennstoffen, das selbst eine Belegung von einem Drittel der Brennelemente bereits zu hohen
Umsatzraten fu¨hrt.
5.2.7 Einfluss von Steuersta¨ben auf Sicherheits- und Transmutationsverhalten
Die vorherigen Kapitel haben gezeigt, dass die verwendete Methode zur Ermittlung eines Gleichge-
wichtskerns zwar plausible Ergebnisse liefert, aber weiterhin Notwendigkeiten fu¨r Optimierungen
gegeben sind. Das gilt insbesondere fu¨r die auftretenden Leistungsspitzen, die die maximale Leis-
tung des Reaktors beschra¨nken wu¨rden.
In diesem Kapitel wird die Einflussmo¨glichkeit von Steuersta¨ben auf diese lokalen Leistungsdich-
ten sowie die Auswirkungen auf das Sicherheits- und Transmutationsverhalten an einem Beispiel
diskutiert. Als Grundlage fu¨r die Untersuchung wurde eine nicht weiter verwendete Konfiguration
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von Uranbrennstoffen verwendet, die bereits sehr hohe mittlere Leistungsdichten fu¨r einige Sta¨be
gezeigt hat. Der Einfluss der Steuersta¨be auf diese Anordnung ist in Abbildung 5.68 gezeigt. Dabei
sind die weißen Punkte die Brennsta¨be, die eine relative Leistung von mehr als 1.5 aufweisen. In
den Bildteilen b) bis d) sind in den pink eingefa¨rbten Brennelementen die Steuersta¨be jeweils zu
50% eingefahren worden. Dies fu¨hrt zu einem Absenken des Maximums in der Leistungsdichte auf
einen Wert von 1.832 fu¨r b), 1.730 fu¨r c) und 1.671 fu¨r d). Demgegenu¨ber hat das Maximum im
urspru¨nglichen Fall 2.112 betragen.
Abb. 5.68: Reduktion der lokalen Leistungsdichte durch den Einsatz verschiedener Steuer-
stabba¨nke
Es zeigt sich außerdem, dass die Wirkung der Steuersta¨be sehr lokal begrenzt ist. Das heißt in an-
grenzenden Brennelementen ist die Wirkung direkt deutlich geringer als im Tra¨gerbrennelement.
Ausgehend von diesen positiven Ergebnissen wird daher noch untersucht, in wiefern die Stab-
position zur Optimierung der Leistungsdichteverteilung beitragen kann. Dafu¨r werden zusa¨tzlich
noch die Einfahrtiefen 25%, 75% und 100% bei Verwendung der vier in 5.68 d) anzeigten Ba¨nke
untersucht.
Die verschiedenen Eindringtiefen fu¨hren fu¨r die lokale Leistungsdichteverteilung zu sehr unter-
schiedlichen Ergebnissen, vgl. Abb. 5.69. Durch eine immer weiter vorranschreitende Eindringtiefe
wird der zuvor sehr heiße Bereich immer weiter abgeku¨hlt und die maxima der Leistungsdichte
nach außen gedra¨ngt. Dabei hat sich gezeigt, dass es eine leichte Assymmetrie in dem Modell
gibt, welche zu einer Bevorzugung eines Randbereiches fu¨hren. Genauere Analysen des Modells
haben gezeigt, dass der Abstand der reflektierenden Randbedingung zu den Brennsta¨ben fu¨r die
Achse mit der ho¨heren lokalen Leistung um ca 0.7 mm geringer ist. Außerdem gab es eine weitere
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Abb. 5.69: Lokalen Leistungsdichte in Abha¨ngigkeit der Eindringtiefe der 4 Steuerba¨nke
Assymmetrie im Wasserreflektor, der im einem Fall ca. 21 und im anderen ca 14 cm stark war. Un-
abha¨ngig von dieser Asymmetrie, die sich unter Annahme einer diagonalen Symmetrieachse hin zu
ca. 1.5 wegmittelt, zeigt sich, dass die Eindringtiefe 50% die besten Ergebnisse liefert. Eine gro¨ßere
Eindringtiefe schwa¨cht den zuvor starken Bereich so stark ab, dass dort Werte deutlich kleiner 1
erreicht werden. Gleichzeitig produziert das Zentrum des Reaktors deutlich mehr Leistung, so dass
eine zu starke Verschiebung des Abbrandes stattfindet.
Nachdem sich gezeigt hat, dass bei einer Eindringtiefe von 50% ein Optimum bezu¨glich der Ver-
teilung der linearen Stableistung erreicht wurde, wird dieses Szenario noch genauer untersucht.
Zuna¨chst werden dabei die Sicherheits- und Transmutationseigenschaften betrachtet. Die Erwar-
tung ist, dass der Einsatz der Steuersta¨be diese Parameter nicht gravierend beeinflussen darf.
In Abbildung 5.70 sind die Reaktivita¨tskoeffizienten fu¨r die verschiedenen Steuerstabanordnungen
dargestellt. Die Bezeichnung UO22 zeigt dabei an, dass es sich um einen UO2-Brennstoff in der
zweiten Iteration handelt. Bei diesem sind keine Sta¨be eingefahren, es entspricht dem Zustand a)
aus Abbildung 5.68. Die Bezeichnungen Stab 3a und Stab 3b stehen fu¨r Kernzusta¨nde mit drei
eingefahrenen Steuerstabba¨nken. Dabei entspricht Stab 3a der Anordnung aus Teilbild 5.68 b)
und Stab 3b entsprechend Teilbild 5.68 c). Stab 4 bezeichnet den Zustand mit 4 verwendeten
Steuerba¨nken. Fu¨r den Dopplerkoeffizient in Abb. 5.70 a) ist der Verlauf fu¨r die verschiedenen An-
ordnungen dargestellt. Zu Beginn des Zyklus hat der Einsatz der Steuerba¨nke einen versta¨rkenden
Effekt auf den Dopplerkoeffizient. Dieser wird von ca. −1.6 auf ca. −2.1 pcm/K verbessert. Im
weiteren Verlauf gleicht sich das Verhalten an, lediglich bei der Anordnung Stab 3a bleibt der Wert
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(a) Dopplerkoeffizient (b) Borwirksamkeit
(c) Voidkoeffizient
Abb. 5.70: Reaktivita¨tskoeffizienten bei verschiedenen Steuerstabkonfiguratoinen
besser. Dabei ist anzumerken, dass die statistische Genauigkeit auf den Dopplerkoeffizienten bei
ca 0.3 pcm/K liegt. Fu¨r die Borwirksamkeit zeigt sich quasi kein Einfluss durch die Steuersta¨be,
die Werte liegen zu jederzeit innerhalb von ca. 0.5 pcm/ppm. Beim Voidkoeffizienten ist die Band-
breite der Werte vergleichbar klein, allerdings bei einem geringeren Wert. Fu¨r die Zusta¨nde MOL
und EOL sind allerdings alle Systeme mit eingefahrenen Sta¨ben gu¨nstiger im Verhalten, zu EOL
schneidet nur das System Stab 3a geringfu¨gig schlechter ab. Die statistische Genauigkeit der Werte
liegt hier bei ca. 0.1 pcm/K.
Zusammenfassend ist festzustellen, dass die Steuersta¨be keine negativen Auswirkungen auf die
Reaktivita¨tskoeffizienten haben. Im Gegenteil werden teilweise sogar geringfu¨gige Verbesserungen
bzgl. der Sicherheit erreicht.
In Abbildung 5.71 zeigt sich, dass der Einfluss der Steuersta¨be auf die Entwicklung der Massen-
bilanzen zu vernachla¨ssigen ist. Lediglich beim Curium ist eine Vera¨nderung der Produktion von
ca. 3% sichtbar. Diese ist dadurch zu erkla¨ren, dass die Leistungsproduktion und damit der Fluss
in die Brennelemente mit ho¨herem Abbrand und somit Plutoniumanteil verlagert wird, so dass es
dort zu einer erho¨hten Produktion kommt. Auf die Gesamtbilanz der Transurane bezogen sind die
Abweichungen jedoch nur 0.1%.
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(a) Neptuniumverlauf (b) Plutoniumverlauf
(c) Americiumverlauf (d) Curiumverlauf
Abb. 5.71: Verlauf der Transurane fu¨r verschiedene Steuerstabkonfigurationen
Die Betrachtung des Einfluss der Steuersta¨be auf die integralen Ergebnisse der Abbrandrechnung
haben gezeigt, dass weder die Materialbilanzen noch die Reaktivita¨tskoeffizienten deutlich beein-
flusst werden. Fu¨r die Bildung von Transuranen liegen die Vera¨nderungen deutlich unter 5% und
bei den Sicherheitskoeffizienten sind die Vera¨nderungen kleiner als 0.5 pcm/K bzw. 0.5 pcm/ppm.
Gleichzeitig ist aber ein deutlicher Einfluss auf die lokalen Stableistungen zu erkennen. Es wurde
gezeigt, dass bei geeigneten Einsatz von Steuersta¨ben die Maxima der relativen Stableistungen
deutlich reduziert werden ko¨nnen und so einer ungleichen Leistungsverteilung im Reaktorkern
entgegen gewirkt werden kann. Da sich jedoch keine Auswirkungen auf die integralen Ergebnisse
zeigen sind die getroffenen Aussagen in den vorherigen Kapiteln auch beim Einsatz von Steu-
ersta¨ben weiterhin gu¨ltig.
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5.3 Sensitivita¨tsanalyse
5.3.1 Methodische Einflu¨sse
Die Validierung des Modells MCBURN hat die generelle Eignung fu¨r die angestrebten Untersu-
chungen demonstriert. Allerdings zeigen sich bei hochaufgelo¨sten Simulationen Effekte, die nicht
von der Umsetzung der Simulationsmethodik, sondern von der Methodik selbst abha¨ngen. Ein ty-
pisches Beispiel dafu¨r sind Oszillationseffekte, bei denen verschiedene Materialzellen in einzelnen
Abbrandschritten u¨ber- oder unterproportional Leistung erzeugen und sich dadurch die Materia-
leigenschaften abweichend vom Mittelwert entwickeln. Da im nachfolgenden Schritt aufgrund der
neuen Materialzusammensetzungen eine Kompensation stattfindet, wird der Effekt Abbrandoszil-
lation genannt.
Um die Sensitivita¨t der gewa¨hlten Methodik auf diese Effekte zu untersuchen, sind einige Testrech-
nungen im Rahmen dieser Arbeit durchgefu¨hrt worden. Grundlage fu¨r die Untersuchungen ist ein
KONVOI-Brennelementmodell, welches mit MOX-Brennstoff beladen ist. Um einen Einfluss des
Modells abzuscha¨tzen, sind Parameter der Methodik variiert worden, die das Endergebnis nicht
vera¨ndern du¨rften. Insofern lassen sich durch die Vera¨nderungen der Ergebnisse systematische
Einflu¨sse der Methodik abscha¨tzen.
Als Referenzszenario dient der Brennstoff MOX45 50, dessen Ergebnisse in Kapitel 5.1.2 diskutiert
werden. Das Brennelement wird fu¨r 1163 Tage mit einer Leistung von 25.122 MWth bestrahlt,
gefolgt von einer Abklingphase von 7 Jahren. Dadurch wird ein Zielabbrand von 50 MWd/kgHM
erreicht. Folgende Parameter der Methodik werden fu¨r die Sensitivita¨tsanalyse variiert:
• Der Seed der Monte-Carlo-Simulation
• Die Schrittweite und Anzahl der Abbrandschritte
• Hinzunahme einer gezielten Einbrennphase
Der Seed der Monte-Carlo-Simulation ist die Basiszahl, auf deren Grundlage Zufallszahlen gene-
riert werden. Die genaue Methodik der Ermittlung der Zufallszahlen ist je nach Generator sehr
unterschiedlich. Eine Vera¨nderung des Seeds fu¨hrt im Allgemeinen aber zu einer vera¨nderten Folge
von Zufallszahlen. Ein Beispiel an dem sich dies einfach nachvollziehen la¨sst ist ein sogenannter
Multiplicative Linear Congruential Generator. Die Zufallszahl xn+1 berechnet sich u¨ber die Vor-
schrift 5.4.
xn+1 = (a · xn + c)mod m (5.4)
Dabei sind a, c und m feste Werte fu¨r einen spezifischen Generator. Die Wahl von a und m ist
dabei maßgeblich fu¨r die Qualita¨t der Zufallszahlen, im allgemeinen ist eine große Primzahl gu¨ns-
tig. Bei einem solchen Zufallszahlengenerator stellt der Seed die erste Zufallszahl x0 da, von der
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aus dann die Folge der Zufallszahlen berechnet wird. Eine Vera¨nderung des Seeds fu¨hrt also zu
einer deutlich abweichenden Folge an Zufallszahlen. Dadurch werden die einzelnen Prozesse, die
in der Simulation vorkommen, anders ablaufen und eine statistische Vera¨nderung der Leistungs-
verteilung und Reaktionsraten eintreten. Dies fu¨hrt zu einer unterschiedlichen Entwicklung der
einzelnen Nuklidvektoren und somit zu anderen lokalen physikalischen Eigenschaften. Der Ein-
fluss dieser lokalen A¨nderungen auf globale Parameter wie die Sicherheitskoeffizienten oder die
Transmutationsbilanz kann auf diese Weise untersucht werden. Um eine einfache Abscha¨tzung
der Genauigkeit durchfu¨hren zu ko¨nnen werden die Simulationen mit drei unterschiedlichen Seeds
durchgefu¨hrt.[22]
Der Einfluss der Oszillation wird durch eine Halbierung und Verdopplung der zeitlichen Auflo¨sung
untersucht. Eventuell auftretene Oszillationseffekte werden, wie Abbildung 5.72 verdeutlicht, durch
eine Verdopplung der Zeitschritte reduziert. Eine zu grobe Zeitschrittunterteilung la¨sst dagegen die
Ungenauigkeiten auf das Ergebnis so groß werden, dass selbst qualitative Aussagen fu¨r bestimmte
Effekte nicht mehr mo¨glich sind. Genauere Untersuchungen zur Begrenzung und Reduktion dieser
Oszillationen wurden in der Masterarbeit von Rohmen untersucht.[25]
Abb. 5.72: Schematische Darstellung des Oszillationseffektes
Als weiterer Effekt auf die integralen Parameter wird der Einfluss der Einbrennphase untersucht.
Wird frischer Brennstoff bestrahlt, bilden sich in den ersten Tagen die kurzlebigen Neutronengifte
135Xe und 152Sm. Nach wenigen Tagen stellt sich fu¨r diese und weitere kurzlebige Spaltprodukte
ein Gleichgewicht ein. Beru¨cksichtigt man dies in einer feinen Auflo¨sung, ergibt sich fu¨r den Verlauf
der Kritikalita¨t ein rapider Abfall in den ersten Tagen bevor sich ein gleichma¨ßiger linearer Verlauf
einstellt.
Analyse Abbrandschritte Seedvariation
Seed1 200 200 200 200 200 163 ja
Seed2 200 200 200 200 200 163 ja
Schrittzahl *2 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100 63 nein
Schrittzahl /2 400 400 363 nein
Einbrennphase 1 4 20 75 100 200 200 200 200 163 nein
Tab. 5.22: U¨bersicht der methodischen Parametervariationen zur Untersuchung des reaktorphysi-
kalischen Einflusses
In Tabelle 5.22 ist die zeitliche Auflo¨sung fu¨r die Analysen dargestellt. Um den Einfluss der ver-
schiedenen Variationen zu untersuchen, werden unterschiedliche Teilergebnisse integraler Gro¨ßen
betrachtet. Dazu za¨hlen:
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(a) Uran-Kern (b) MOX-Kern
Abb. 5.73: Verlauf der Kritikalita¨t und deren Abweichung der Methodikvarianten
• Verlauf der Kritikalita¨t
• geometrische Abbrand- und Leistungsverteilung im Brennelement
• Verlauf der integralen Plutoniumkonzentration
• Verlauf der integralen Americiumkonzentration
• Verteilung der Konzentrationen der einzelnen Plutoniumisotope im Plutoniumvektor nach
Abklingen
• Doppler-, Void- und Borkoeffizient
Der Endwert der Kritikalita¨t nach der Bestrahlung ist eine wichtige Kalibrierungsgro¨ße fu¨r den in-
itialen Plutoniumgehalt. Die geometrische Verteilung von Abbrand und Leistung gibt Aufschlu¨sse
daru¨ber, ob Maßnahmen zur Abflachung des Profiles notwendig sind und wo durch U¨bermoderati-
on besonders heiße Kana¨le entstehen. Die integralen Plutonium- und Americiummengen sind ein
wichtiges Beurteilungskriterium fu¨r die Effizienz der Brennstoffe hinsichtlich der Vernichtung bzw.
des Aufbaus von Transuranen. Der relative Plutoniumvektor wird beno¨tigt fu¨r die Diskussion, in
wie weit bei mehrfacher Wiederaufarbeitung eine Verschneidung mit anderen Abfa¨llen notwen-
dig ist. Die Sicherheitskoeffizienten sind die Grundlage fu¨r die Beurteilung der Einsetzbarkeit der
Brennstoffe.
Die Abbildung 5.73 zeigen die Vergleichsergebnisse bzgl. der Kritikalita¨t. In Teilbild a) sind dabei
die absoluten Werte, in b) die Abweichungen von der Referenz dargestellt. Bereits bei Betrachtung
der absoluten Werte fa¨llt auf, dass die Rechnungen mit identischer Schrittweise in sehr guter U¨ber-
einstimmung liegen, unabha¨ngig davon, welcher Seed verwendet wird und ob es eine Einbrennphase
gab oder nicht. In Teilabbildung b) ist die Tendenz, dass eine ho¨here zeitliche Auflo¨sung zu einem
niedrigeren Verlauf der Kritikalita¨t fu¨hrt noch deutlicher ersichtlich. Dabei fa¨llt auf, dass die Ab-
weichung im Szenario mit der doppelten Schrittweite systematisch zunimmt wa¨hrend bei halber
Schrittzahl die Abweichung ihr Maximum vor Zyklusende hat. Des Weiteren ist die Abweichung im
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Falle der halben Schrittzahl zu Zyklusende ca 0.8% wohingegen bei doppelter Schrittzahl der Wert
lediglich um 0.4% abweicht. Der Sachverhalt deutet jedenfalls daraufhin, dass eine Erho¨hung der
zeitlichen Auflo¨sung zu dem wahren Wert konvergiert. Dabei scheint die Anna¨herung monoton von
oben abzulaufen. Dies hat zur Folge, dass ab einer bestimmten zeitlichen Auflo¨sung gute Ergeb-
nisse erzielt werden, wohingegen eine zu geringe zeitliche Auflo¨sung zu deutlichen Abweichungen
fu¨hrt. Da die Zahl der Zeitschritte direkt proportional zur Rechenzeit ist, mu¨ssen bei der Wahl
der Auflo¨sung auch o¨konomische Aspekte beru¨cksichtigt werden. Die Wahl der Schrittweite von
200 Tagen ist in der Hinsicht optimiert, da eine ho¨here Auflo¨sung aus Zeit- und Kostengru¨nden
nicht zu rechtfertigen gewesen ist.
In den Abbildungen 5.74 und 5.75 sind die Auswirkungen der Methodiken auf die Sicherheitsko-
effizienten dargestellt. Da zu BOL die Inputdateien fu¨r alle Rechnungen identisch sind wurde hier
auf Berechnung verzichtet, er ist lediglich eingezeichnet um den Verlauf u¨ber den Zyklus besser
darzustellen.
Abb. 5.74: Dopplerkoeffizient fu¨r die verrschiedenen Methodiken zu MOL und EOL
Fu¨r den Dopplerkoeffizienten in Abb. 5.74 zeigt sich, dass die Abweichungen am Zyklusende im
Bereich von ca. 0.5 pcm/K liegen. Dies entspricht in etwa der statistischen Genauigkeit, die in den
Rechnungen erzielt wurde. Von daher kann keine statistisch signifikante Abweichung der Sicher-
heitskoeffizienten durch die gewa¨hlte Abbrandmethodik festgestellt werden. Fu¨r die Untersuchung
mit halber Schrittzahl wurde nur der Koeffizient zu Ende der Bestrahlung bestimmt, der mit
−2.3 pcm/K der kleinste der ermittelten Werte ist. Im Gegensatz dazu wird bei doppelter Schritt-
zahl ein Dopplerkoeffizient von −2.9 pcm/K erreicht, was etwas mehr als eine Standardabweichung
entfernt ist. Der betragsma¨ßige Ho¨chstwert mit −3.1 pcm/K wird jedoch bei einer Seedvariati-
on erreicht, daher kann kein Zusammenhang zwischen Schrittzahl und der Abweichungsrichtung
festgestellt werden.
Fu¨r die in Abbildung 5.75 a) pra¨sentierte Borwirksamkeit ist das Ergebnis noch einheitlicher als
beim Dopplereffekt. Die sich hier zeigenden Abweichungen sind deutlich kleiner als die statistische
Genauigkeit. Der Wert fu¨r die halbe Abbrandschritteanzahl hat mit −4.5 pcm/ppm ebenfalls
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(a) Borwirksamkeit (b) Voidkoeffizient
Abb. 5.75: Borwirksamkeit und Voidkoeffizient fu¨r die verrschiedenen Methodiken zu MOL und
EOL
eine sehr gute U¨bereinstimmung mit den anderen Resultaten. Hier ist kein Einflus der Methodik
festzustellen.
In Abbildung 5.75 b) ist die Entwicklung des Voidkoeffizienten dargestellt. Hier fa¨llt auf, dass
die Verdopplung der Schrittzahl das Ergebnis zu MOL absenkt, dann aber zu EOL konstant
bleibt. Im Rahmen der Genauigkeit ist das Ergebnis aber nicht statistisch signifikant und kann
eine zufa¨llige Abweichung darstellen. Zu EOL verteilen sich die Ergebnisse dann a¨hnlich wie beim
Dopplerkoeffizienten u¨ber ein breiteres Spektrum, liegen aber mit −3.5 bis −4.0 pcm/K innerhalb
einer Standardabweichung.
Der Einfluss auf die Transmutationsbilanz kann aus den Abbildungen 5.76 und 5.76 abgelesen
werden. Insbesondere beim Plutoniumumsatz sind kleinere Abweichungen festzustellen, wenn die
zeitliche Auflo¨sung der Abbrandrechnung variiert wird. Eine Verdopplung der Anzahl der Zeit-
schritte erho¨ht den Umsatz um 0.1 kg, eine Halbierung reduziert ihn um 0.1 kg. Dagegen hat
weder der Seed noch die Einbrennphase einen Einfluss auf das entgu¨ltige Ergebnis.
Deutlicher sind die Unterschiede in Abb. 5.77 zu erkennen. Die relativen Abweichungen zur Refe-
renz sind fu¨r die unterschiedlichen Seeds und die Einbrennphase kleiner als 0.5%. Eine Vera¨nderung
der zeitlichen Auflo¨sung hingegen erho¨ht die Abweichung auf u¨ber 3% fu¨r Curium und um ca. 2%
fu¨r Plutonium. Eine mo¨gliche Erkla¨rung fu¨r diese Auffa¨lligkeiten ist eine Vera¨nderung des Spek-
trums, die bei groben Zeitschritten nur unzureichend abgebildet wird. Die Spaltprodukte tragen
zu einer Thermalisierung des Spektrums bei. Werden die Zeitschritte verku¨rzt, wird dieser Effekt
besser erfasst und kann somit dazu fu¨hren, dass Effekte wie die parasita¨re Absorption gegenu¨ber
den Spaltraten zunehmen.
Als erste Besta¨tigung dieser Vermutung sind die finalen, relativen Plutoniumvektoren in Abbil-
dung 5.78 dargestellt. Es zeigt sich, dass der 239Pu-Anteil sowohl fu¨r die Rechnung mit doppelter
Zeitschrittzahl als auch bei halber von den anderen Ergebnissen abweicht. Dabei scheinen kurze
Zeitschritte die Spaltung von 239Pu zu bevorzugen.
Abbildung 5.79 zeigt die lokalen Abbrandverteilungen im Brennelement. Die Maxima des Abbran-
des liegen dabei gut erkennbar nahe der Steuerstabpositionen (in der Abbildung weiß), die Minima
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Abb. 5.76: Massenumsa¨tze je Element fu¨r die verschiedenen Methodiken
Abb. 5.77: Abweichungen der Massenumsa¨tze je Element fu¨r die verschiedenen Methodiken
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Abb. 5.78: Plutoniumvektoren fu¨r die verschiedenen Methodiken nach Abklingen
Abb. 5.79: Geometrische Verteilung des Abbrandes im Referenzfall zu EOL
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eher am Rand. In Abbildung 5.80 sind fu¨r die Simulation mit der halben Zahl an Zeitschritten
ebenfalls die geometrische Verteilung sowie die Abweichungen vom Referenzfall dargestellt. Die
Abweichungen ergeben sich u¨ber den Zusammenhang:
relative Abweichung =
∣∣∣∣BUReferenz −BUMethodikBUReferenz
∣∣∣∣
Betrachtet man neben den hier gezeigten Abweichungen mit halber zeitlicher Auflo¨sung in Abb. 5.80
ebenso die Fa¨lle mit doppelter zeitlicher Auflo¨sung, einer Einbrennphase und den Seedvariationen
(Abb. ?? bis ??) wird deutlich, dass die Abweichungen keinem System folgen sondern willku¨rlich
verteilt sind. Da sich in den Abweichungsbildern im Gegensatz zum eigentlichen Abbrandbild keine
Symmetrie erkennen la¨sst, ko¨nnen systematische Einflu¨sse fu¨r die lokalen geometrischen Ergebnisse
ausgeschlossen werden.
Abb. 5.80: Geometrische Verteilung des Abbrandes fu¨r doppelte Zeitschrittweiten zu EOL (Steu-
erstabpositionen in weiß)
Des Weiteren fa¨llt auf, dass die maximalen Unterschiede innerhalb der methodischen Varianten
an einzelnen Stabpositionen mit ca 2% gering sind. Die Standardabweichung u¨ber alle Variationen
und Positionen liegt im Bereich von 0.4%. Somit ist die gewa¨hlte Simulationsgenauigkeit bzgl. der
Neutronenzahl hinreichend um lokale geometrissche Aussagen treffen zu ko¨nnen.
Zusammenfassend ist festzustellen, dass die Methodik vereinzelten Einfluss auf die Simulations-
ergebnisse hat. Innerhalb eines Szenarios sind zuna¨chst keine Abweichungen durch eine Variation
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der Rechnung durch andere Zufallszahlen oder durch die Beru¨cksichtigung der Einbrennphasen
festzustellen. Variiert man jedoch die zeitliche Auflo¨sung durch Verdopplung oder Halbierung der
Zeitschrittweiten, sind signifikante Abweichungen in den integralen Ergebnissen festzustellen.
Eine Vera¨nderung der Zeitschrittweiten fu¨hrt zu einer Vera¨nderung des Plutoniumumsatzes. Die-
ser verursacht dadurch eine direkte Ru¨ckkopplung auf die Kritikalita¨t, so dass sich der Verlauf
vera¨ndert. Die Analysen zeigen, dass eine Verla¨ngerung der Zeitschrittweiten den Plutoniumum-
satz unterscha¨tzt. Fu¨r die Bewertung der Ergebnisse der Simulationen sollte daher von einer Un-
sicherheit im niedrigen Prozentbereich fu¨r die Materialzusammensetzungen ausgegangen werden.
Eine Erkla¨rung fu¨r dieses Pha¨nomen findet sich in der Diskretisierung kontinuierlicher Prozesse.
Die produzierte Leistung ist direkt verknu¨pft mit dem im System vorherrschenden Neutronen-
fluß. Sinkt der Anteil spaltbaren Materials infolge der Leistungsproduktion, muss fu¨r die selbe
thermische Leistung ein ho¨herer Fluß vorherrschen. Im genutzten Verfahren wird zu Beginn des
Zeitschrittes der fu¨r die Leistung notwendige Neutronenfluß bestimmt und dieser dann fu¨r den
vorgegebenen Zeitraum konstant gehalten. Dies fu¨hrt zu einer Unterscha¨tzung der Absorptionspro-
zesse, bei denen Plutonium in ho¨here Aktinide umgewandelt wird ohne Spaltungen durchzufu¨hren.
Fu¨r die Sicherheitskoeffizienten kann jedoch kein Einfluß festgestellt werden. Die statistische Unsi-
cherheit ist aufgrund des Vergleiches zweier a¨hnlicher Zahlen deutlich gro¨ßer als Effekte, die durch
die Vera¨nderungen im Plutoniumabbrand entstehen ko¨nnen.
5.3.2 Betriebliche Einflu¨sse
Neben den zuvor untersuchten methodischen Einflu¨ssen ko¨nnen auch betriebliche Einflu¨sse das
Verhalten der Brennstoffe und die Entwicklung des Inventars beeinflussen. Im Allgemeinen wird der
Abbrand eines Brennelementes als wichtiger Parameter fu¨r die Beurteilung des weiteren Einsatzes
im Reaktor gesehen. Der Abbrand beschreibt jedoch nur die freigesetzte Energie im Verha¨ltnis
zur Masse des Brennstoffes. Es wird dabei keine Aussage getroffen, u¨ber welchen Zeitraum der
Brennstoff welche Leistung produziert hat.
Eine hohe Leistung im Brennstoff fu¨hrt zu einem entsprechend ho¨heren Neutronenfluss, bei dem der
Einfluss der parasita¨ren Neutronenabsorptionen eine andere sein wird als bei einem entsprechend
niedrigerem Fluss. Dies ist vor allem u¨ber die teilweise kurzen Halbwertszeiten der Zwischenpro-
dukte in einigen der Brutketten zu erkla¨ren.
Unter realen Bedingungen sind die zu erwartenden Abweichungen in der lokalen Brennstoﬄeis-
tung vom Mittelwert eher gering. Dies ist vor allem dadurch gegeben, dass aus Sicherheitsgru¨nden
das Leistungsprofil in einem Brennelement mo¨glichst flach gehalten werden muss. Daher wurden
fu¨r diese systematische Abscha¨tzung des Leistungseinflusses zwei extreme Profile betrachtet. Zum
einen wird eine Untersuchung mit doppelter Leistung bei halber Bestrahlungsdauer durchgefu¨hrt,
zum anderen eine mit halber Leistung und doppelter Bestrahlungsdauer. Die Anzahl der gerech-
neten Zeitschritte wurde konstant gehalten, um die Ergebnisse vergleichbar zu halten.
In Abbildung 5.81 ist der Verlauf der Kritkalita¨t sowie die relativen Abweichungen der beiden
untersuchten Fa¨lle dargestellt. Wie in Teilabbildung b) gut zu sehen ist hat die Leistung einen
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sichtbaren Effekt auf die Kritikalita¨t des Systemes. Eine Verdopplung der Leistung sorgt dafu¨r, dass
der Verlust an Reaktivita¨t je Zeitschritt geringer ausfa¨llt, wa¨hrend eine Halbierung der Leistung
den gegenteiligen Effekt zeigt.
Eine mo¨gliche Erkla¨rung fu¨r dieses Pha¨nomen kann Abbildung 5.82 a) entnommen werden. Wie
deutlich zu sehen ist, hat die Leistung direkten Einfluss auf die wa¨hrend des Zyklus vorhandene
Neptuniummenge, wohingegen nach Ende der Abklingzeit wieder vergleichbare Endniveaus er-
reicht werden. Genauere Betrachtungen zeigen, dass ein Großteil des wa¨hrend der Abklingphase
zerfallenden Neptuniums dem Isotop 239Np zuzurechnen ist. Dieses Isotop ist eine Zwischenstation
in der Brutkette vom Uran-238 zum Plutonium-239. Eine ho¨here Leistung bedingt einen ho¨heren
Neutronenfluss, der somit gleichzeitig auch mehr Absorptionen im Uran-238 zur Folge hat. Diese
fu¨hrt dadurch zu einem erho¨hten Neptuniumlevel und somit auch einer gro¨ßeren Plutoniumpro-
duktion.
Die Plutoniummasse im System ist im Vergleich zu der pro Zeitschritt produzierten Menge sehr
groß. Aus diesem Grund lassen sich in Abbildung 5.82 b) fu¨r den Plutoniumverbrauch auf der
Skala keine Unterschiede feststellen. Wie spa¨ter bei Betrachtung der Massenbilanzen aber deutlich
werden wird, gibt es einen Einfluss der koha¨rent zum Verlauf des Neptuniums ist. D.h., dass bei
doppelter Leistung weniger Plutonium netto verbraucht wird, da mehr neues aus Uran-238 erbru¨tet
wird.
Fu¨r den Verlauf der Americiummasse in Teilabbildung c) ist festzuhalten, dass eine ho¨here Leis-
tung eine geringere Americiumproduktion zur Folge hat. Americium wird vor allem durch den
β-Zerfall des Isotops 241Pu produziert. Die Halbwertszeit des Isotopes betra¨gt T1/2 = 14.35 a. Des
Weiteren sind der Spalt- sowie Einfangquerschnitt des Isotopes sehr hoch. Durch einen erho¨hten
Neutronenfluss bei ho¨herer Leistung wird dadurch anteilig mehr 241Pu umgewandelt, so dass die
Zerfallskette zum Americium an dieser Stelle unterbrochen wird.
Fu¨r die Curiumproduktion in Teilabbildung d) ist hingegen ein gegenteiliger Effekt zu beobachten.
Je ho¨her die Leistung ist, desto mehr Curium wird produziert. Allerdings ist die Differenz zwischen
doppelter und einfacher Leistung sehr gering. Das Curium setzt sich zu u¨ber 90% aus den Isotopen
(a) Kritikalita¨tsverlauf (b) rel. Abweichungen zur Referenz
Abb. 5.81: Verlauf der Kritikalita¨ten fu¨r verschiedene Leistungen
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(a) Neptuniumproduktion (b) Plutoniumverbrauch
(c) Americiumproduktion (d) Curiumproduktion
Abb. 5.82: Verlauf der Elementmassen fu¨r verschiedene Leistungen bei identischem Zielabbrand
242Cm und 244Cm zusammen. Dabei erfolgt der Aufbau von 242Cm vorzugsweise u¨ber die Kette
aus Gleichung 5.5.
241Pu→ 241Am + 1n→ 242Am→ 242Cm (5.5)
Die verminderte Produktion von 241Am sollte dementsprechend zu einer geringeren Produktion
von Curium fu¨hren. Allerdings erfolgt der Aufbau von 244Cm vor allem entlang der Kette aus
Gleichung 5.6
243Pu→ 243Am + 1n→ 244Am→ 244Cm (5.6)
Betrachtet man die relative Zusammensetzung des Curiums fu¨r die beiden Fa¨lle mit unterschied-
licher Leistung zeigt sich, dass sich die relative Isotopenzusammensetzung wa¨hrend des Betriebs
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unterscheidet. Wa¨hrend der Fall mit doppelter Leistung einen 244Cm Anteil von 83% hat, zeigt sich
bei halber Leistung nur ein Anteil von 80%. Nach der Abklingphase ist die U¨bereinstimmung der
beiden Vektoren allerdings wieder gro¨ßer, beide liegen dann bei ca 84%. Insgesamt ist aber fest-
zuhalten, dass die Verminderung der Americiumproduktion durch ho¨here Leistung im Gegenzug
eine ho¨here Curiumproduktion bedeutet.
Abb. 5.83: Massenumsa¨tze je Element fu¨r die verschiedenen Leistungen
In Abbildung 5.83 sind die Massenbilanzen fu¨r die gewa¨hlten Leistungen gegenu¨ber gestellt. Es
zeigt sich, dass der Gesamteinfluss eher gering ist und sich kein vollkommen vera¨ndertes Bild
ergibt. Wie Abbildung 5.84 zeigt, liegt die Abweichung im Plutoniumumsatz bei weniger als 0.5%.
Bei einer ho¨heren Leistung wird mehr Plutonium erbru¨tet, so dass netto weniger verbraucht wird.
In der Americiumproduktion sieht man den Einfluss noch deutlicher, bei halber Leistung wird
u¨ber 6% mehr Americium erzeugt. Im Gegenzug sinkt die Curiumproduktion bei halber Leistung
um ca. 3% ab. Insgesamt fu¨hrt die halbierte Leistung zu einem Mehraufbau von Americium und
Curium von ca. 3% wa¨hrend bei doppelter Leistung ca 1.5% weniger aufgebaut werden.
Zusammenfassend ist festzustellen, dass die Leistungshistorie auch bei identischem Abbrand einen
Einfluss auf die Transmutationsperformance hat. Wa¨hrend der Effekt fu¨r die Plutoniumumwand-
lung eher gering ist, zeigen sich unterschiede bei der Produktion von Americium und Curium.
Dementsprechend sind diese beiden Elemente immer paarweise zu betrachten und mit gro¨ßeren
systematischen Unsicherheiten behaftet.
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Abb. 5.84: Abweichungen der Massenumsa¨tze je Element fu¨r die verschiedenen Leistungen
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6 Fazit und Ausblick
In der vorliegenden Arbeit wurden mehrere bedeutsame Ergebnisse erzielt. Diese ko¨nnen einen
Beitrag zur effizienteren Entwicklung innovativer Brennstoffsysteme sowie zur Behandlung der
Abfallfrage liefern.
Zuna¨chst wurde das fu¨r diese Arbeit notwendige Simulationswerkzeug MCBURN entwickelt.
Dieses ist in der Lage, Druckwasserreaktorgeometrien automatisch auf Pin-by-Pin Auflo¨sungen
zu erweitern und diese dann nach einem etablierten Verfahren abzubrennen. Dabei kommen die
international anerkannten Codes MCNP 5.14 und ORIGEN 2.2 zum Einsatz. Die herausragende
Eigenschaft von MCBURN ist, dass ho¨chste geometrische wie zeitliche Auflo¨sungen erreicht
werden ko¨nnen. Somit lassen sich lokale begrenzte Effekte innerhalb eines kerntechnischen Systems
sehr genau erfassen und damit auch fu¨r die integralen Auswirkungen beru¨cksichtigen.
Fu¨r die Verifizierung des Codes MCBURN wurden verschiedene Benchmarks durchgefu¨hrt. Ein
erster Vergleich mit dem im Ablauf sehr eng verwandeten Monteburns zeigte ein hohes Maß an
U¨bereinstimmungen. Das Nachrechnen eines IAEA Thorium-Benchmarks wurde ebenso erfolgreich
durchgefu¨hrt. Abschließend wurde der Code durch die Teilnahme an zwei Benchmarks im Rahmen
eines euopa¨ischen Projektes verifiziert. Dabei wurden bei der Simulation eines gemischten IMF-
und Uranbrennelementes sehr gute U¨bereinstimmungen mit den anderen Benchmarkteilnehmern
erzielt. Im zweiten Benchmark wurde das KWO-Experiment nachgerechnet. Hierbei hat sich die
besondere Sta¨rke des Codes gezeigt, dass er in der Lage ist die Umgebung des Thoriumstabes in
dem MOX-Brennelement in sehr hoher Auflo¨sung und damit Genauigkeit zu berechnen. Die er-
zielten Ergebnisse sind in erwartbarer U¨bereinstimmung mit den experimentellen Ergebnissen und
die Abweichungen lassen sich anhand der schwachen Dokumentation des Experimentes erkla¨ren.
Fu¨r die Untersuchung innovativer Brennstoffsysteme wurde ein zweistufiges Verfahren entwickelt.
Zuna¨chst wurde auf Brennelementebene die Eigenschaften der Brennstoffe hinsichtlich Sicherheits-
und Transmutationsverhaltens untersucht. Dabei hat sich gezeigt, dass die Plutoniumvektoren nur
einen geringen Einfluss auf die Sicherheitseigenschaften haben. Dem gegenu¨ber hat die Anreiche-
rung an spaltbarem Material jedoch einen Effekt auf die Sicherheitseigenschaften. Zum Vergleich
der Transmutationseigenschaften wurde die Americium-Curium-Kennzahl (ACK) definiert. Diese
charakterisiert die Effizienz der Plutoniumvernichtung in Folge von Spaltung im Gegensatz zum
Aufbau ho¨herer Radionuklide. Bei der Untersuchung auf Brennelementebene hat sich dabei gezeigt,
dass sowohl der Thorium/Plutonium- als auch der IMF-Brennstoff ACK-Werte von ca 10 bis 12%
erreichen. Je nach Zielabbrand liegt dagegen der ACK-Wert von klassischen MOX-Brennstoffen bei
ca 25 (65MWd/kgHM Abbrand) bis 30% (50 MWd/kgHM Abbrand). Eine Betrachtung der rela-
tiven Zusammensetzung des Restplutoniums in den abgebrannten Th/Pu- und IMF-Brennstoffen
zeigt, dass das spaltbare Isotop 239Pu zu einem sehr großen Anteil zersto¨rt wird. Betra¨gt der Anteil
zu Beginn der Bestrahlung mehr als 50%, sind es am Bestrahlungsende weniger als 30%, teilweise
sogar nur noch 10%. Somit ist die Erwartung besta¨tigt worden, dass uranfreie Brennstoffe sehr
effizient zur Vernichtung von Plutonium eingesetzt werden ko¨nnen.
Die Erkenntnisse der Untersuchungen auf Brennelementebene wurden verwendet, um das Verhal-
ten der plutoniumhaltigen Brennstoffe in einem Mischkern einer KONVOI Anlage zu analysie-
ren. Dazu wurde ein Viertelkernmodell einer KONVOI Anlage nachgebildet und ein Drittel der
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Brennelemente gegen MOX-, Thorium/Plutonium- bzw. IMF-Brennelemente ausgetauscht. In ei-
nem ersten Arbeitsschritt wurde ein Verfahren entwickelt, mit dem sich Gleichgewichtskerne fu¨r
solche heterogen beladenen Reaktorkerne bestimmen lassen. Einfache Plausibilita¨tsbetrachtungen
haben gezeigt, dass die Softwaretechnische Umsetzung die zu erwartenen Modelle erzeugt. Die
Anwendung der Methode auf die teilbeladenen Reaktorkerne fu¨hrte anna¨hernd zu Gleichgewichts-
zusta¨nden. Nach mehreren Iterationen des Kerns werden die Abweichungen zu den Vorla¨uferzyklen
geringer, allerdings sind die Zusta¨nde von den initial angenommen teilweise deutlich verschieden.
Eine Analyse der verschiedenen Gleichgewichtskerne hat gezeigt, dass nur die Beladungen mit
innovativen Brennstoffen in der Lage sind, Plutonium zu vernichten. Eine Beladung mit MOX
fu¨hrte lediglich zu einer Reduktion der Plutoniumbilanz fu¨r den Reaktor. Die Vernichtungsrate von
Plutonium ist mit ca. 300 kg je Zyklus fu¨r die IMF-Brennstoff Beladung um ca. 50% gro¨ßer als im
Falle des Thorium/Plutonium-Einsatzes bezogen auf den vollsta¨ndigen Reaktorkern. Im Bezug auf
die Reaktivita¨tskoeffizienten zeigt sich, dass diese fu¨r alle Brennstoffsysteme zu jedem Zeitpunkt
negativ sind. Eine deutliche Verbesserung der Sicherheitseigenschaften im Laufe der Bestrahlung
haben sich beim Thorium-Brennstoff gezeigt. Dort hat sich der Wert des Dopplerkoeffizienten
von −1.5 pcm/K auf −3 pcm/K verbessert. Generell sind die Sicherheitseigenschaften der Kerne
jedoch vergleichbar, allerdings schneidet der Thorium/Plutonium-Brennstoff besser als der IMF-
Brennstoff ab.
Fu¨r genauere Aussagen bezu¨glich der Einsatzmo¨glichkeiten innovativer Brennstoffe im Reaktor
bietet eine Verfeinerung der Shuﬄing-Vorschrift zur Ermittlung eines Gleichgewichtskerns viel Po-
tenzial. Derzeit wird beim Transfer von einem abgeschlossenen zu einem neuen Zyklus das alte
System auf drei bzw. sechs Brennstoffgruppen homogenisiert, die dann fu¨r den neuen Zyklus die
Ausgangslage bilden. Eine Erho¨hung dieser Auflo¨sung auf Brennelement oder Viertelbrennele-
mentebene wu¨rde es erlauben auftretene zu hohe lokale Stableistungen besser durch geschicktes
platzieren der Brennelemente zu reduzieren. Zu pru¨fen bleibt, ob eine solche Optimierung des
Shuﬄings große Effekte auf die Sicherheits- oder Transmutationseigenschaften zeigt.
Des Weiteren ist die Einfu¨hrung einer axialen Auflo¨sung des Reaktorkerns ein Faktor, der zu einer
genaueren Berechnung des Systems fu¨hren wird. Wie Herr Rohmen in seiner Masterarbeit[25]
gezeigt hat, fu¨hrt eine Beru¨cksichtigung des axialen Abbrandes zu einer Reduktion der Kritikalita¨t
des Systems. Dies ist gleichbedeutend mit einer Anpassung der kritischen Bormenge, die zum
Ausgleich ins System eingetragen werden muss. Allerdings bedeutet das Einfu¨hren einer solchen
Auflo¨sung, dass aufgrund der Limitierungen von MCNP die Pin-by-Pin Auflo¨sung auf Stabgruppen
reduziert werden muss.
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Abku¨rzungsverzeichnis
In dieser Arbeit wurden einige Konventionen bzgl. der Schreibweise verwendet. Fu¨r reelle Zahlen
wird die englische Schreibweise angewandt, d.h. als Trennzeichen wird ein
”
Punkt“ verwendet.
Dies ist dem Umstand geschuldet, dass die zum Einsatz kommenden Programme die Daten im
englischen Format ausgeben und mehrfache Formatwechsel eine unno¨tige Fehlerquelle darstellen.
Wenn die Eigenschaften oder Auswirkungen spezifischer Isotope diskutiert werden, sind diese in
der chemischen Schreibweise AX angegeben, dabei steht A fu¨r die Massenzahl und X fu¨r das
Elementsymbol. Das Uranisotop mit Massenzahl 235 wu¨rde dementsprechend in der Form 235U
dargestellt werden. Wird nur das Element ohne spezifisches Isotop genannt, beziehen sich die
Aussagen stehts auf den gesamten Nuklidvektor, d.h. alle Isotope die fu¨r das Element vorkommen.
Insbesondere bei der Diskussion von Massenbilanzen werden meist nur die Elemente betrachtet.
Abku¨rzung Bedeutung
ACK Americium-Curium-Kennzahl
BOL Beginn of Life
EOL End of Life
FZJ Forschungszentrum Ju¨lich GmbH
IMF Inert-Matrix-Fuel
MOL Mid of Life
MOX Mischoxid
Tab. .1: Abku¨rzungen
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